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Die Neutronenthermalisierungseigenschaften flüssiger Ortho-
Para-Wasserstoffgemische der Temperatur T = 20,4 °R werden
experimentell und theoretisch untersooht. Stationäre und
asymptotische Neutronenausflußspektren wurden für mehrere
opH 2 -Mischungen im Bereich von 33% pH2 bis 98% pH2 gemessen.
Außerdem wurden das erste Zeitmoment und die Varianz ther-
mischer Neutronen für eine 77% pH2- und eine 98% pH2-Mischung
experimentell bestimmt. Der Einfluß der Spinumklapp-Prozesse
(inelastische Prozesse) - hervorgerufen durch die spinabhängige
Neutron-Proton-Wechselwirkung - auf die Thermalisierungseigen-
schaften des H2-Moleküls wird nachgewiesen. Die zur Messung
der Zeitmomente angewandte Meßmethode wird beschrieben. Eine
Diskussion der damit zusammenhängenden Meßprobleme rundet den
experimentellen Teil der Arbeit ab.
Bei der theoretischen Interpretation der Meßergebnisse wird
gezeigt, daß eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und
Experiment erzielt wird, wenn bei der Berechnung des Streu-
kerns die Dynamik der Flüssigkeit berücksichtigt wird.
Neutron Thermalization in Liquid Ortho and Pa~a-Hydrogen
Abstract
The neutron thermalization properties of liquid ortho-para-
hydrogen mixtures at T = 20,4 °R are investigated. For this
purpose stationary asymptotic neutron leakage spectra are
measured for opH 2 ranging from 33% pH2 to 98% pH2•
Furthermore the f time moment and the variance of thermal
neutrons were for two mixtures of 77% pH2 and 98% pH2•
The inf reversal processes, due to the spin-
dependent neutron proton interaction, on the thermalization
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Mit der Verwendung langsamer Neutronen zur Untersuchung
der Struktur und der Dynamik der Materie kam die Forderung
nach Forschungsreaktoren mit hohen thermischen Neutronen-
flüssen auf. Zur Erzeugung dieser Neutronenflüsse werden
Reaktoren eingesetzt, die entweder im stationären Betrieb
- sogenannte Hoch- und Höchstflußreaktoren LI7 - oder aber
im gepulsten Betrieb - reaktivitätsmodulierte Reaktoren
und Booster L~7 - arbeiten.
Gepulste Reaktoren dienen zur Erzeugung kurzer Impulse
schneller Neutronen. Die Quellimpulse der schnellen Neu-
tronen werden in Moderatoren, die das Core umgeben, durch
Stöße mit den Moderatorkernen abgebremst und durch Ther-
malisierungsprozesse in einen thermischen Fluß konvertiert.
Ein optimaler Moderator soll als Antwort auf einen inji-
zierten Impuls schneller Neutronen einen hohen thermischen
Neutronenfluß teE) erzeugen. Gleichzeitig soll die zeit-
liche Verteilung der thermischen Neutronen schmal sein.
Beide Forderungen werden am besten von wasserstoffhaltigen
Moderatoren erfüllt.
Die an einem Target im Abstand L von dem Moderator regi-
strierte energieabhängige Intensität I(E) ist bei gege-
bener Energieauflösung proportional zu L3,17:
I (E) ""V teE)
t.t 2 =
FOM 1.1
FOM: Figure of Merit
t(E)dE: thermischer Neutronenfluß, erzeugt durch den in den
Moderator injizierten Impuls schneller Neutronen
Zum Druck einqereicht am 23.5.1973
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~t: Zeitunsicherheit, Zeitintervall, in dem Neutronen
der Energie E am T~rnot erscheinen
Zu ~t trägt endliche sbreite ~tp des Quellimpulses
und die Bre ~tth von einem ö-förmigen Quellimpuls
erzeugten Neutronenpulses bei. ~tth ist energieabhängig
und kann durch die Varianz .(E) beschrieben werden L~7.
Dabei gilt:
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Die Zeitunsicherheit ~t ist über die Varianz energieabhängig
und ist gegeben durch;
~t(E) =
Da ~tp durch den gepulsten Reaktor bestimmt wird und in
Regel sehr viel kleiner ist als .(E), kann ~t(E) ~ .(E)
gesetzt werden. Damit muß zur Erzielung einer optimalen
Intensität am Ort des Targets die Größe
der
FOM
optimalisiert werden. Sowohl der Fluß ~(E) als auch die
Varianz T(E) sind Größen, die von den Brems- und Thermali-
sierungseigenschaften des Moderators abhängen. Im Brems-
bereich bei Energien E > 15 kT (T = Temperatur des Mo-
derators) können die Moderatorkerne als frei betrachtet
werden. Der epithermische ist proportional i und die
Varianz ist proportional zu der Zeit, die ein Quellneutron
benötigt, bis es auf die betrachtete Energie abgebremst ist.
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Die Varianz der thermischen Neutronen ist durch Therma-
lisierungseffekte gegeben. Sie hängt von dem Absorp-
tionsquerschnitt des Moderatormaterials und der Größe
des durch Leckage verloren gegangenen Anteils der Neu-
tronen ab.
Der Fluß teE) und die Varianz T(E) können für einen be-
stimmten Moderator durch folgende Maßnahmen variiert
werden:
1) Geometrische Optimierung:
Wenn der zeitliche Zerfall eines thermalisierten Neu-
tronenfeldes in einem endlichen Moderator mit natür-
licher Absorption dargestellt werden kann, als:
1.3
ist T(E) näherungsweise gleich l/a und es genügt eine
Kenntnis des thermischen Flusses als Funktion der
Moderatorgröße zur Bestimmung einer optimalen FOM
L4,§;.
2) Optimierung durch Moderatorvergiftung:
Wenn die Beziehung 1.3 für einen reinen Moderator gilt,
ist sie auch für einen Moderator,dem Absorber in homo-
gener Form beigemischt sind, gültig. Sowohl ~(E) als
auch T(E) werden dabei im thermischen Energiegebiet
reduziert; dabei bleibt das Verhältnis t(E)/T(E) an-
nähernd konstant, solange die Bremszeit klein ist gegen
l/a. Auch für eine heterogene Vergiftung finden sich
Resultate in der Literatur L4,§/. Das Moderatorsystem
kann jetzt größere Dimensionen erhalten. Dies erhöht
die Intensität des epithermischen Neutronenflusses im
gesamten Moderator und damit auch den thermischen Fluß
in den nichtvergifteten Moderatorteilbereichen.
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Die Varianz der sehen Neutronen ist durch die
Größe der Moderatortei iche gegeben.
3) Optimierung durch kalter Moderatoren:
Kalte Moderatoren eine Erweiterung des
Bremsbereichs zu kleinen ien h . Damit kann
die Varianz auch bei thermischen Energien (25 meV)
proportional zu der k nen Bremszeit gemacht werden.
Gleichze rd das der thermischen Fluß-
verteilung unter we Erhaltung der Spektrums-
form zu kleinen Energien verschoben. Damit wird
die Intensität der Neutronen erhöht. Für
einen idealen Moderator, für d thermische Spek-
trumsform als Maxwellvertei darstellbar ist, er-
gibt sich der Intensitätsgewinnfaktor G für die lang-
samen Neutronen auf Grund einer Temperaturänderung des
Moderators zu L§7:
exp I.4
Dabei sind Tl und T2
nach der Abkühlung.
Moderatortemperaturen vor und
Dieser Intensitätsgewinn an langsamen Neutronen ist zur
Durchführung von Experimenten zur Strukturuntersuchung
der Materie durch inelastische Neutronenstreuung wichtig.
Für die Anregung von Bewegungsfreiheitsgraden kommen
Neutronenenergien von wenigen meV in Betracht, deshalb
werden kalte Moderatoren a kalte Quellen ~ur Erzeu-
gung hoher Flüsse amer Neutronen verwendet Li!.
Kalte Moderatoren scheinen für eine Moderatorop-
timalisierung besonders geeignet zu sein. Allerdings
sollte ein kalter folgende Eigenschaften
haben:
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a) Er sollte möglichst viele Freiheitsgrade der Be-
wegung bei kleinen Energieüberträgen besitzen,
damit auch langsame Neutronen durch inelastische
Prozesse Energie an das Gitter abgeben können,
oder Translationsbewegungen sollten möglich sein,
wie z.B. in Flüssigkeiten.
b) Er sollte Freiheitsgrade der Bewegung besitzen,
die durch das Kristallgitter nicht behindert werden.
Wenn diese Bedingungen nicht erfüllt sind, werden die
Thermalisierungseigenschaften der kalten Moderatoren
beeinträchtigt. Dies äußert sich darin, daß der Inten-
sitätsgewinnfaktor G temperaturunabhängig wird und daß
die Lebensdauer l/a und damit auch die Varianz größere
Werte annimmt, weil die Diffusionsparameter Do und C
in Gleichung I.3 L~7 mit sinkender Temperatur kleiner
werden. Eine Abkühlung des Moderators auf beliebig
kleine Temperaturen wird dann keinen optimalen Gewinn
erbringen.
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Dadurch wird der Moderator für Neutronen mit Energien
<23 meV transparent. Zur Intensität des Ausflußspek-
trums bei der Energie E tragen Neutronen bei, die
einen letzten Stoß in einer Schichtdicke von einigen
At r gemacht haben. At r erreicht für einen PH2-Moderator
die Größenordnung des optimalen Moderatorradius L117,
so daß das ganze Moderatorvolumen zum Ausfluß beiträgt.
Ein ~H2-Moderator bietet demnach bezüglich der Ausfluß-
intensität des thermischen Neutronenflusses Vorteile
gegenüber den zitierten kalten Moderatoren. Eine Optima-
lisierung setzt aber auch die Kenntnis der energieab-
hängigen Varianz voraus. Da diese Daten in der Literatur
fehlen, wurden- an einer 98% pH2-Mischung die beiden ersten
Zeitrnomente, bei Extraktion der Neutronen von der Modera-
toroberfläche, experimentell bestimmt. Wegen der, ver-
glichen mit den in Frage kommenden Moderatordimensionen
L117, großen freien Weglänge der langsamen Neutronen in
dem 98% pH 2-Moderator kann ausgeschlossen werden, daß die
Varianz durch Thermalisierungs- und Diffusionseffekte
gegeben ist. Sie kann demnach nicht durch eine a(B2)-
Beziehung der Form 1.3 beschrieben werden, denn dies setzt
die Existenz eines asymptotischen Zustandes voraus.
Eine Verwendung von festem pH 2 bringt gegenüber flüssigem
pH 2 keine Intensitätserhöhung für die kalten Neutronen,
da die Spektrumsform relativ unabhängig von der Moderator-
temperatur ist, d.h. die Beziehung 1.4 für den Gewinnfaktor
G gilt hier nicht L§/. Die Thermalisierungseigenschaften
werden für festen PH2 ungünstiger, da jetzt, obwohl die
Rotationsbewegung des H
2-Moleküls
auch im Gitter des Fest-
körpers als unbehindert anzusehen ist, keine Translations-
bewegungen der Moleküle möglich sind, wie dies in der Flüssig-
keit der Fall ist, in der Diffusionsbewegungen eine Rolle
spielen LIJ7.
Ortho-Para-Wasserstoffmischungen - im folgenden kurz mit







hin ansteigenden Ver des Streuquerschnitts, wie er
d chemischen Bindungseffekte an inkohärent
verursacht wird LI]!. Die kleine
uUV~'v~tweglänge für die thermischen
daß für OpH2-Moderatoren die ther-
gegenüber der Intensität in
Moderatormitte stark abfällt. Ver ssliche Daten
s in der Literatur al zu finden, so daß
Ausflußintensitätenleiexperimentell e
e 98% pH2 s mehrerer opH2-Moderator-
Mis durchgeführt wurde. Außerdem wurden für einen
77% pH2-Moderator zur Bestimmung der energieabhängigen
Varianz die beiden ersten Zeitmomente an der Moderator-
oberfläche experimentell bestimmt.
1.3 Eigenschaften des H2-Moleküls
Die Molekü Wasserstoff isotops H2 existieren in zwei
fikationen, die sich durch die Parität der Ortswellen-
und der lIenfunktion ~S unterscheiden.
Bei Vernachl sigung e Wechselwirkung zwischen dem
Kernspin und dem Rest Moleküls sowie zwischen den Kern-
spins benachbarter Moleküle ist die Gesamtwellenfunktion ~
als Produkt darstel: ~ = ~J(r~~)~S' Da die Protonen den
Spin 1/2 haben, folgt, daß die Kerne der Fermistatistik
. Damit muß' be li einer Vertauschung der Pro-
tonen symmetrisch sein. Das Paramolekül, dessen Kern-
spins antiparallel sind (Gesamtspin S = 0), besitzt eine
anti ische nwel ion 's und muß damit eine
ische Ortswel tion (r ee ) (gerade Rotations-
J = 0,2,4 ..• ) . Das Orthomo 1 mit
paral ns (S=1) besitzt eine ische Spin-
und t e symmetrische Ortswellen-
ah len J = 1, 3 , 5 ... ) .
Zuständen mit ge-
ah möglich, d.h. es
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gibt nur Para-Para- bzw. Ortho-Ortho-Ubergänge. Ortho-Para-
Ubergänge sind nicht möglich. In Wirklichkeit ist die oben
vernachlässigte Wechselwirkung zwischen den Kernspins be-
nachbarter Ortho-Moleküle zu berücksichtigen. Dies führt
zu einer endlichen Ubergangswahrscheinlichkeit für einen
Ortho-Para-Ubergang. Dieser Ubergang äußert sich als na-
türliche Konversion eines Ortho-Para-Gemisches. Durch die
spinabhängige Wechselwirkung bei der Streuung von Neutronen
an Wasserstoffmolekülen können außerdem sowohl Ortho-Para
als auch Para-Ortho-Ubergänge stattfinden.
Auf Grund der spinabhängigen Wechselwirkung ist die Streu-
länge a im Fermi'schen Pseudopotential durch einen Operator-
~ 2ausdruck zu ersetzen, der durch a c oh und a i sowie durch die
Spinmatrizen von Proton und Neutron gegeben ist.
Nach der Separation der Molekülschwerpunktsbewequng von der
Relativbewegung der Protonen des Moleküls führt dieser Ansatz
zu einem Wechselwirkungspotential, welches aus zwei, bezüglich
dem Operator S (S:I 1+I 2 '1 Gesamtspin des ~oleküls) symmetrischen
Gliedern und einem, bezüglich S unsymmetrischen Glied besteht.
Dieses unsymmetrische Glied erzeugt bei Anwendung auf Zustände
des Gesamtspins eine Änderung dieses Spins in S' = 1-S und
erzeugt damit Ortho-Para- bzw. Para-Ortho-Ubergänge Ll~/.
Die Energie EJ der Rotationsniveaus ist gegeben durch
EJ = 7,37 J(J+l) (meV). Ein Rotationsübergang J~' ist damit
mit einer Energieänderung 6E~~~, = 7,37 LJ(J+l)-J ' (J'+lli
(meV) verbunden. Ein Ortho-Para-Uberganq, z.B. von J = 1 nach
J = 0 ist demnach mit einem Energiegewinn 6E~~; = 14,74 meV
des Neutrons verbunden, eine Änderung der Symmetrie der
Spinwellenfunktion ~S von symmetrisch nach antisymmetrisch
erzwingt eine Paritätsänderung der Ortswellenfunktion 'J.
Dasselbe Para-Ortho-Ubergang, z.B. von J = 0
nach J = 1, nur ist dazu dem Molekül durch das Neutron der
Energiebetrag 6E = 14,74 meV zuzuführen.
Bei der Streuung von Neutronen an Kernen mit Spin I treten
zwei verschiedene Streulängen zwar a+ bei paralleler
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Anordnung von Kernspin und Neutronenspin und a_ bei anti-
paralleler Anordnung. Linearkombinationen dieser beiden
Streulängen ergeben die kohärente Streulänge a h und dieco




== 21+1 a+ + 21+1 a
VI (1+1)'
21+1 1.5
Da das H2-Molekül von der geometrischen Konfiguration und von
der Orientierung der Kernspins her ein einfaches MOlekül ist,
war es seit langem Gegenstand der Untersuchung der Neutron-
Proton-Wechselwirkungsmechanismen L13,12/. Für die Streuung
von Neutronen an Protonen (I~~) erhält man aus 1.5:
mit a+ == Triplettstreulänge
a == Singulettstreulänge
Unter der Voraussetzung, daß die Neutronen unpolarisiert sind
und daß die Spins der einzelnen Moleküle unkorreliert sind,
können die elas schen Streuquerschnitte für Ortho- und Para-
Moleküle für langsame Neutronen angegeben werden Ll~/.
Man erhält:
16
(3 + a_) 2 ""-J 2o == 9' 'I a+ apara coh
1.6
+ 32 (a+
2 2 + l 2== e 9' 'I - a_) ""'" a c oh a.tho para 3 1.
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Durch experimentelle Bestimmung von cr und cr th istpara or 0
damit eine Bestimmung der Streulängen a+ und a_ möglich L127.
In der folgenden Tabelle 1 sind die experimentellen Werte
für die Streulängen a+ und a_ und die daraus folgenden Werte




und deren Quadrate angegeben.
Tabelle 1
a+ a
2 2a coh a i a coh a i-
0,537 -2,373 -0,19 1,26 0,036 1,588
10- 12 10-2 4 2cm cm
Mit den Daten für a~Oh und a~ aus Tabelle 1 erhält man aus
I.6 das Resultat, daß der Streuquerschnitt für freie PH2-
Moleküle für Energien E< 23 meV durch a 2 h gegeben ist und
co
damit kleine Werte annimmt. Der Streuquerschnitt des Ortho-H2-
Moleküls ist proportional zum Quadrat der inkohärenten Streu-
länge a i und zeigt damit das für inkohärente Streuer übliche
Verha.lten.
Die Wahrscheinlichkeit WJ' daß sich ein System bei der Tempe-
ratur T in einem bestimmten Zustand J (thermodynamischer Gleich-










20,4 K (Siedetemperatur des flüssiqen Wasserstoffs) werden
die Para-Moleküle den Rotationsgrundzustand J = 0 be-
Eine Besetzung des Rotationsgrundzustandes J = 1 des
12
ist nach G ichung 1.7 scheinlich.
s bei T = 29 besteht aus 75% Or undEin Wassers
25% Para-Wassers f. Bei der Verf sigung ble e
Geqensatz zur Fol-ten, im
die Gesamtheit der
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theoretisches Gasmodell zur Beschreibung der Streueigen-
schaften des freien Wasserstoffmoleküls L17,1§/.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird dieses Gasmodell
durch Berücksichtigung eines experimentell bestimmten
Gitterfrequenzspektrums p(B) L2Q/ zur Beschreibung der
Dynamik des Festkörpers verbessert. Durch Berücksichti-
gung einer Diffusionsbewegung in der Flüssigkeit L12/
kann dieses Festkörpermodell auch auf Flüssigkeiten an-
gewandt werden.
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Im wird kurz der cke Formalismus
zur Neutronens soweit er inr
d t wird, Ab i Formeln
. Für al ine um-
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~ON~'~l der van Hove Korrelations-
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Gs(E,t) ist im allgemeinen eine komplexe Funktion, deren
Real- und Imaginärteil über das sogenannte Fluktuations-
dissipationstheorem miteinander verknäpft sind L2~/.
Für G (r,t) lassen sich zwei Eigenschaften angeben:
s -
d 2 0
1) Da dOdE eine reelle Funktion ist, folgt aus 11.1:
*G (r,t) = G (-r,-t)s - s-
Der Stern bedeutet dabei den Ubergang zum konjugiert
komplexen.
2) Da das Prinzip des detaillierten Gleichgewichts gilt,
folgt:
Durch Transformation der Zeit (t~+2~hT) kann die
komplexe Funktion G (r,t) in eine reel~e Funktion
s -
umgewandelt werden.
Damit aber erlaubt G (r,t) eine einfache physikalisches -
Interpretation. Die reelle Funktion Gs(E,t) gibt nämlich
die Wahrscheinlichkeit dafür an, daß ein zur Zeit t = 0
am Ort r = 0 vorhandenes Teilchen zur Zeit t am Ort r
gefunden wird. Unter der Annahme einer Gaußverteilung
von Gs(E,t) L217 bezüglich E kann die Fouriertransfor-
mation von Gs(E,t) bezüglich r ausgeführt werden.
Man erhält:
00 2
X (x,t) ) ix
r G (r,t)dr -x r(t) 11. 2= e - = es s - -
0
mit
( 21t~ (t) )
3/2
exp [ -





G (E, t) dr= 3 - s
0
*)f(t) enthält die gesamte Information, die zur Beschreibung
der Dynamik des Systems nötig ist. f(t) h~ngt eng mit der
Frequenzverteilunqsfunktion p(ß)z~sammen. p(ß) charakterisiert
die Dichte der Bewegungsmoden im System.
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f(t) dabei die mittlere quadratische Strecke an,
die ein Tei in einem Zeitintervall t zurücklegt.
Die Größe X (~,t) wird Literatur als interme-s -
di Streufunktion bezeichnet. Setzt man 11.2 in
G Lchuno 11.1 ein, so It man:
::::
k e (CI. r ß)
-iE:te
II. 3








s in ukHl~u~ionslosen Einheiten
ß ::: ~u~L"'Lsche Energie eines Teilchens
der Temperatur T)
Streuwinkel im Laborsystem, Winkel zwischen der



































p(ß) gibt die Wahrscheinlichkeit für einen Energieüber-
tragungsprozeß in einem System an und ergibt sich aus
S (a,ß) nach der Beziehung:
o




Mit dem nach Gleichung II.4 aus den experimentellen
Daten gewonnenen p(ß) kann über




w(t) = ~ dß [COSh ~
o ]
p (ß)
- cos ßt ßsinhß/2 II.6
ein neues So(a,ß) bestimmt werden. w(t) ist proportional
zu r(t) und damit physikalisch interpretierbar. Der Vorteil
der Extrapolationsmethode liegt darin, daß über die Be-
ziehungen II.4 bis II.6 eine iterative Verbesserung des
gewonnenen So(a,ß) möglich ist. Damit erhält man schließ-
lich aus einer Messung von d~~~ in einem begrenzten Ener-
gie- und Impulsübertragungsgebiet eine iterierte Frequenz-
verteilungsfunktion p(ß).
Für die Berechnung von So(a,ß) aus einem vorgegebenen
p(ß) nach den Beziehungen II.S und II.6 steht das Pro-
gramm LEAP zur Verfügung L21/. So(a,ß) wird in einem
großen Bereich der (a,ß)-Ebene durch eine Phononenent-
wicklung berechnet. Sechs Terme werden exakt berechnet,
während die höheren Glieder durch eine asymptotische Ent-
wicklung nachEDGEWORTH approximiert werden. Für große
a-Werte wird eine "short collision time" Näherung durch-
geführt {22/ ..
Durch Winkelintegration von S (a(~) ,13) können die Streu-o
kerne on (EO~ E) nach
18
= (u Iu ) ,13) 11.7
berechnet
In 11.7 bedeutet
lJ = Kosinus des




Is. Das Programm KAPIXE berechnet
Beziehung 11.7 aus S (a,ß).
o















und in l§/ außerdem noch Schwingungs-








Ft(x) und S(~,e:-~Et) dar-
erste e Wahrscheinlichkeit für
im Molekül beschreibt. Dieser
~m~u~sübertrag ~ und den Streulängen











S(~,€) hängt mit dem dimensionslosen Streugesetz So(a,ß)
zusammen über:
S (~, c ) =
-ß/2e
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Lnkoh ä r errte
I')
im H2-Molekül :::: 0,75 A
= 1,67 1 24 g
S
In der Form 11.8 er die Bez eine ein
e
anschaul . Die einzelnen Summanden in der
Summe lie tte d~~~ fHr die Ubergänge
zwischen Rotationsn 0 -1 und 1~t-1.
Der Übergang 0 ~.t-l ibt für gerade i-I e Para-Para-
Ubergang ungerade l-l einen Para-Ortho-Ubergang. Der
Ubergang 1~.{.-1 beschreibt für gerade ~ -1 einen Ortho-Para-Uber-
gang und für ungerade t -1 einen Ortho-Ortho-Ubergang. Die Teil-
querschnitte .t =1 und 2 sind in der Tabel 2 zusammen mit
Ubergangsart dargestellt. Die Zahlen O~O usw. geben die Rotations-
quantenzah vor und nach dem Streuprozeß an •
O~O 4 k 2 . 2 S(~,e:)J o
0~1 4
.2 S )(,(;-0.0147) Para-OrthoJ 1
1~0 4 k .2 R S )(,f:+0.0147) Ortho-Para
3 J 1
I-H 4
k ( 2 + .f ) (2 .2 (;R)+j;(}l (~, E; thok o 3 J 2
So die Re chwindigkeit zwischen Neutron und Proton nicht
aus um Neutron E :::: 14.7 meV an das
Mo lichen, ist Tei tional
zum Streulänge klein.
Der -S chnitt stei mit Einsetzen lapppro-2
2zesse steil an, da se Prozesse 1 zu a i si
zu kleinen Energien hin.
Der Ver des Ortho H2-Streuquers




Zur Berechnung von dOdE nach Beziehung II.8 existiert ein
Rechenprogramm L2§!, welches bis zu 15 Rotationsübergänge
(1 = 1, .•• 15) und bis zu 5 Schwingungsniveaus berücksich-
tigt. Ein Vergleich von gemessenen integralen Größen und
solchen, die mit einem Streukern, dem das Gasmodell zugrunde
liegt, berechnet wurden, zeigt, daß das Gasmodell die Ther-
malisierungseigenschaften des flüssigen Wasserstoffs der
Temperatur T = 20,4 °K überschätzt. Deshalb wurde versucht,
für S(~,E) ein realistisches Modell zu verwenden, welches
die Dynamik der Flüssigkeit zu beschreiben vermag.
II.3 Bestimmung des doppelt-differentiellen Streuquerschnitts
für festen und flüssigen Wasserstoff
d 2a
Das Modell, welches der Berechnung von dOdE für festen und
flüssigen Wasserstoff zugrunde liegt, beruht auf folgenden
Annahmen:
1) Das Streugesetz S(~,E) kann für flüssigen und ebenfalls
festen Wasserstoff mit Hilfe einer symmetrischen "Pho-
nonen"-Frequenzverteilungsfunktion p(ß) berechnet werden.
2) Die Rotation (ebenso die Schwingung) der Moleküle ist
frei und nicht mit dem Phononenspektrum gekoppelt.
Die Annahme 1) gilt für das Ortho-H2-Molekül, da sich p(B)
nur auf das Spektrum der Gitterschwingungen bezieht, die
sich sicher in einem thermodynamischen Gleichgewichtszu-
stand befinden. Die Annahme 2) (freie Molekülrotation)
ist eine zul s Vereinfachung. Ausgehend von theoretischen
Untersuchungen von Elliot und Hartmann L21! konnten Egelstaff,
Haywood und Webb L2~! eine Linienverbreiterung des ~ ~ 0
Ubergangs (ortho-para) und Schott L2Q! ne Linienverbrei-
terung des O~l (para-ortho) Ubergangs bei festem Wasser-
stoff experimentell nachweisen.
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D terung ist abhäng von der Ortho-H2-
• Sie wird steigende oH2-Konzentration
größer und ist in Wirklichkeit eine spaltung des ent-
arteten J = 1 Zus durch eine anisotrope Quadrupol-
-w'~~'hselwirkung r Ortho-Molekü
Elliot und Hartmann L217 für das Quadrat der mitt-
Linienbreite des 1~0 Ubergangs die folgende Be-
ziehung an:
0,42 C
~t in meV, C • 100 = Orthokonzentration in Prozent
Dabei wurde entsprechend dem hep Gitter des Wasserstoffs die
Wechselwirkung der 12 nächsten Nachbarn berücksichtigt.
Wenn Linienform durch eine Gaußkurve approximiert wird,
ist die Halbwertsbreite der Gaußkurve gegeben durch:
~E 2,358 V~t21
Damit erhält man für festen nH;)(75% Ortho H2) eine Halb-
wertsbreite ~E = 1,32 meV.
flüssigen Wassers ist ne eindeutige Linienver-
breiterung als Funktion Ortho-Konzentration experimen-
tell nicht nachweisbar, wegen Diffusionsverbreiterung
sowohl 1~0 als auch des 0-'1 Peaks. geringen
Li ite 1~0 Ubergangs (kleiner als 1.3 meV), ver-
mit der zur Rotationsanregung nöt Energie von
~E~~~ = 14 meV erscheint es gerecht gt, Rotation
Moleküle a frei zu betrachten. Die Beziehung II.8 für
b weite gült. S(~,€) ist nur
~) Normal-H 2 (nH2) besteht aus 75% 2 und 25% Para-H 2"
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durch ein S.~, E) zu ersetzen, welches die Dynamik des Systems
besser bes~hreibt.
Die Annahme 2) (Unabhängigkeit zwischen Gitterdynamik und
Rotation) bedeutet, daß die intermediäre Streufunktion
X (a,t) als Produkt der intermediären Streufunktion X ~(a,t)o ~v
für die Rotationsbewegung und der intermediären Streufunktion
X (a,t) für das Molekülgitter geschrieben werden kann:
~i""
Xo(a,t) = 11.9
Unter Benützung des Faltungstheorems für Fouriertransfor-
mationen erhält man für das Streugesetz So(a,ß):
S (a ß) =.L Tx .l(a,t)x (a,t)eißtdt
0' 21[ J 1t1T ay»U-
-00
~
= ~ ~ (a. a' )~l~ a, a-a' )da'-. 11.10
Da die Beziehung 11.8 formal erhalten bleibt folgt, daß






Das mit dem Programm LEAP L2~7 für festen Wasserstoff aus
einem p(ß) berechnete Streugesetz S (a,ß) enthält nur das
g
durch inelastische Prozesse bezüglich des Phononenspektrums
erzeugte Streugesetz. Elastische Prozesse werden über den
Debye-waller-Faktor, der die Wahrscheinlichkeit für diesen
Prozeß angibt, berücksichtigt. Das Streugesetz des Molekül-
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gitters S~t~a,ß) kann demnach geschrieben werden:
~uJa, 13)
-2W
6 ( 13) + S (a,ß):::: e g
mit
00





Durch Faltung von 11.11 mit dem Molekülstreugesetz S~a,ß)












erhält Gleichung 11.13 dieselbe Form wie Gleichung
Dabei ist das Translationsstreugesetz S(~,E) durch





Gleichung 11.13 er eine anschauliche Interpretation.
Solange t:::: 1 ist (keine Rotationsanregung tlE :::: 0, keine
Spinumklappereignisse), wird das Neutron am Para-Wasser-
stoff lastisch durch Austausch von Phononen und elastisch
gestreut. Die Streuprozesse sind proportional zur kohärenten
Streulänge; damit ist der Streuquerschnitt klein.
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Für { = 2 kann das Neutron durch einen inelastischen Prozeß
einen Para-Ortho-übergang erzwingen (Verlust des Energie-
betrages ßE = 14,74 meV) und anschließend kann bezüglich
des Molekül-Gitters ein Phononenaustausch und/oder ein
elastischer Prozeß ablaufen.
Am Ortho-H2-Molekül kann das Neutron für t = 1 durch Ab-
sorption eines Rotationsquants einen Energiegewinnprozeß
(Energiegewinn ßE = 14,7~ meV) durchlaufen (Ortho-Para-
übergang) und anschließend durch inelastische und elastische
Prozesse mit dem Molekül-Gitter wechselwirken. Für I = 2
(ßE = 0) wird nur ein bezüglich des Molekül-Gitters elasti-
scher und/oder inelastischer Prozeß ablaufen (ein Rotations-
übergang findet nicht statt).
In allen vier geschilderten Fällen können bezüglich des
Molekül-Gitters elastische Streuprozesse ablaufen. Zur
numerischen Auswertung des elastischen Anteils wurde die
ö-Funktion durch eine um ß = ßßl symmetrische Kurve mit
einem freien Parameter ersetzt. Dieser Parameter wurde so
justiert, daß o(E) = 1~ d~~~ dndE ' für beide Funktionen
(ö-Funktion und approximierte Funktion) gleiche Werte und
den gleichen Verlauf als Funktion der Energie zeigt.
Zur Berechnung der doppelt-differentiellen Wirkungsquer-
schnitte d~~~ für flüssigen Wasserstoff der Temperatur
T = 16 0K und 20,4 °K wurde zur Bestimmung des Streuge-
setzes So(a,ß) das sogenannte sprung-Diffusionsmodell L22/
verwendet. Die Bewegungen der Molekü in der Flüssigkeit
werden nach diesem Modell in zwei Anteile zerlegt; in eine
sogenannte gebundene Bewegung, die der Bewegung im Fest-
körper ähnlich ist und um feste Gitterplätze erfolqt und
in eine Diffusionsbewegung L12/' Beide Bewegungen werden
als unabhängig voneinander angenommen. Weiter wird voraus-
gesetzt, daß die Selbstkorrelationsfunktion für beide Be-
wegungen durch eine Gaußfunktion dargestellt werden kann.
Dann läßt sich das Streugesetz S (a,ß) durch Faltung des
o
aus einer Gitterfrequenzverteilungsfunktion p(ß) gewonnenen
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,""(a,s) (bei T = 16 bzw. T = 20,4 °K) mit dem aus
einem Diffusions-p(S) gewonnenen S~~(a,ß) berechnen.
Die intermediäre Streufunktion XA;lI(~,t) für die Diffu-









w~ (t} ist proportional zum mittleren Verschiebungsquadrat
de~ Moleküle infolge von Diffusion. Die Parameter D und T,
Selbstdiffusionskoeffizient und Lebensdauer für einen
Gitterschwingungszustand wurden für verschiedene Tempera-
turen T von Egelstaff et ale L2§/ experimentell durch Mes-
der Abhängigkeit der Halbwertsbreite des quasielasti-
schen Peaks vom Impulsübertrag für den Ubergang 1~1 be-
stimmt.
Tabelle 3 zeigt die Parameter D und T für flüssigen Wasser-
o 0stoff der Temperatur T = 16 Kund T = 20,4 K.
Tabelle 3
T (oK) 16 20,4
D cm
2
5,6 10- 5 1,04 10-4sec
(sec) 2,1 1 12 1,65 10- 12r
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Das Streugesetz So(a,ß) für die Flüssigkeit ist nach Aus-
führung des Faltungsintegrals darstellbar als:
= e-2W S
~




Mit II.15 erhält man schließlich für d~d: für flüssigen
Wasserstoff nach Ausführung des Faltungsintegrals nach II.I0:
4 k 1
k o kBT I
..t
II.16
Gleichung II.16 ist formal ähnlich zur Beziehung II.13 für
festen Wasserstoff. Der bezüglich des Molekülgitters ela-
stische Anteil ist jetzt durch einen quasielastischen Anteil
ersetzt, der eine vom Impulsübertrag a abhängige endliche
Halbwertsbreite besitzt.
d 20II.4 Numerische Ergebnisse für - und Vergleich mit Meßwerten
.;.;:;..;:....;;......;;.;..;;;;:=;;;.;;;;;.==~;.;;;..../..;;;.;;;;.;;,;;,;=.=-.;;;-=-d nd e: .-=;;;;.;;.;;;;.....;...;:;.;;;..."{,,,;:..;:;.,;:;.;;:;.::.:.-;=-=-.:....;.:;;.;.;;..;.;..;:;.:::..;;;;.=
Da die Gleichungen II.13 und II.16 formal mit Gleichung II.8
übereinstimmen, konnte das Hauptprogramm zur Berechnung von
d~~~ von Naliboff L2§/ übernommen werden. Der Programmteil
zur Berechnung des Translationsstreugesetzes S(a,ß) wurde um
eine zusätzliche LEAP-KAPIXE-Phase zur Berechnung eines rea-
listischen S(a,S) erweitert. In der Summe über l (Gleichung
II.8) wurde S(~,e:-~Et ) für t = 1,2 und 3 für Neutronenenergien
E<. 100 meV über ein o (ß) berechnet. Für alle Energien) 100 meV
und für alle höheren I) 3 wurde S(~,e:) mit dem Gasmodell be-
rechnet (Gleichung II.8a). Die vereinfachte Behandlung der hö-
heren Rotationsübergänge ist gerechtfertigt, da im Energiege-
biet E <100 meV die Summenglieder in II. 8 für 1 > 3 keinen
. d2 0 d2 0
Be1trag zu dnde: leisten. Die Berechnung von dnde: mit dem Gas-
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E >100 meV ist gerechtfertigt, da chemische




Der doppe1t-dif 11e Streuquerschnitt wurde jeweils
2 und Para-H 2 bei den Temperaturen 6 , 13
00014 K, 16 , 19,8 Kund 20,4 K berechnet. Den
des Gitterstreugesetzes S~ (a,ß) lag eine von Schott
für ten Wasserstoff bei T = 4,3 °K experimentell best~HI""~C
F i p(ß) zugrunde. Die Form von p ß)
im Intervall 4, 3 ~ T { 20,4 als ig
angenommen. Das Gewicht von p(ß) ergibt sich aus der Bedingung,
daß die intermediäre Streufunktion X~tkr(a,t>' des Gitters für
große Energien (t~O) in die intermediäre Streufunktion eines











Der Debye-Waller-Koeffizient y = ( coth ~ ~ dß ergibtd 2 ß
für das Frequenzspektrum der Gitterschwingungen den Wert
~
0.062 bei) p(ß)dß = 1. Daraus ergibt sich eine Debye-
o ° ° __
Temperatur 8D bei T = 4,3 K von 8D = 109,5 K L5!/.
Hili und Lounasmaa L5~7 finden aus dem gemessenen Verlauf
der spezifischen \värme cpan pH2 ein 8D (T = 4,3 °K) von
113,2 °K, in guter tlbereinstimmung mit dem obigen Wert.
Abb.2 zeigt einen Vergleich des von Schott L2Q/ gemessenen
doppelt-differentiellen Streuquerschnitts d~~~ für flüssi-
gen Wasserstoff bei T = 19,8 °K mit nach Gleichung II.16
berechneten Werten. Die Neutroneneinfallsenergie E betrug
21,8 meV. d~~~ wurde für die Streuwinkel 43,9°, 55~20 und
66,6° gemessen. Der von Schott angegebene pH2-Konzentra-
tionswert war auf den von McReynolds und Whittemore L§7
für reinen pH2 zu 10,2 barn angegebenen Wert des totalen
Querschnitts bei E = 21,8 meV bezogen. Der tatsächliche
Wert von 0tot bei E = 21,8 meV ist 20% geringer, so ~aß
sich als pH2-Konzentrationswert für die gezeigten d~d~ -
Werte ca. 52% ergibt. Die in Abb.2 gezeigten d~~~-werte
sind für diesen Konzentrationswert berechnet.
Die Meßwerte sowie die nach Gleichung II.16 berechneten
d~~~-werte zeigen deutlich einen bei E = 7 meV gelegenen
Peak, der dem 0~1 tlbergang entspricht. Der gemessene
0~1 Peak ist gegebüber der Rechnung deutlich verbreitert.
Dies deutet darauf hin, daß die Rotationsbewegung auf Grund
einer möglichen Ortho-Para-Wechselwirkung in der Flüssig-
keit behindert ist. Die Meßwerte sind nicht um die appara-
tive Auflösung korrigiert. Dies bewirkt, da das apparative
Auflösungsvermögen bei höheren Energien schlechter wird,
eine Verschmierung möglicher Strukturen im Bereich der Ein-
fallsenergie. Die Messung zeigt insbesondere keinen vom
quasielastischen Peak getrennten Peak, der den Gitter-
schwingungen zuzuschreiben ist. Der quasielastische Peak
zeigt aber im Bereich der Gitterschwingungen eine deutlich
asymmetrische Form. Die Lage des quasielastischen Peaks wird
von der Rechnung gut wiedergegeben.
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Zum Vergleich sind auch mit dem Gasmodell (i 11.8)
d2 agerechneten dOdE-werte in Abb.2 eingezeichnet. Jegliche Struk-
tur der Kurven, insbesondere auch der O~l Peak ist jetzt
vers • Der quasie sche Peak ist zu kleineren En-
ergien hin verschoben, er zeigt eine geringere Breite als
die gemessene Verteilung. Aus dem ersteren kann gefolgert
werden, daß die Molekülmasse des Gasmodells zu klein ist
(die dem Molekül übertragene Rückstoßenergie ist zu groß) ,
aus letzterem folgt, daß die Moleküle in der Flüssigkeit
eine größere mittlere Energie besitzen als in einem Gas
derselben Temperatur.
11.5 Berechnung der Streuquerschnitte und Vergleich mit
experimentellen Daten




und Para-H 2 berechneten Streukernen









Damit ergibt sich eine weitere Kontrolle der Rechenergebnisse.
Messungen des Streuquerschnitts as(E) wurden von Seifert L3Q/
an reinem pH 2 bei T = 6 °K und 14 °K sowie an normal-H 2 (nH~)
(75% ortho- und 25% para-H2) bei T = 13 °K und 16 °K durch-
geführt. Da für flüssigen Parawasserstoff der Temperatur
T = 20,4 °K, soweit dem Autor bekannt ist, keine verläßlichen
Streuquerschnittsdaten existieren (die Messungen von McReynolds
und Whittemore L§! sind zwar sorgfältig durchgeführt worden,
aber pH2-Konzentration war nicht genau bekannt), konnten
zum Test der Rechenmethoden nur die obigen Daten verwendet
werden.
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Für festen Wasserstoff (T<13 °K) wurde das Molekülstreu-
gesetz S(a,ß) aus der Phononenfrequenzverteilungsfunktion
p(ß) berechnet. Für flüssigen Wasserstoff (T> 13 °K) wurde
das Streugesetz gemäß Gleichung 11.15 berechnet.
Die Abb.3 und 4 zeigen den Verlauf des gemessenen totalen
Streuquerschnitts für pH2 und n-H 2 und zum Vergleich die
berechneten Werte. Die Ubereinstimmung ist für Energien
E)3 meV in allen Fällen gut. Der Verlauf der gemessenen
Streuquerschnitte zeigt für festen und flüssigen pH2 für
Energien E<3 meV einen deutlichen Abfall. Er ist auf
Braggstreuung zurückzuführen.
o
Der Cut off liegt im Bereich um 6 A. Demnach entspricht
die Nahordnung der Moleküle in der Flüssigkeit bei T = 14 0K
der 'Nahordnung im Festkörper. (Das H2-Gitter bildet eine
hexagonal dichteste Kugelpackung mit den Gitterkonstanten
o
a = 3,76 und c = 6,1 A.) Da die Streuquerschnitte in in-
kohärenter Näherung gerechnet sind, ist dieses Modell
nicht geeignet zur Beschreibung von Interferenzeffekten.
Der ·Abb.4 kann man entnehmen, daß die Rotationsanregung
im pH2-Molekül bei der Schwellenergie für gebundene Mole-
küle (14,7~ meV) einsetzt. In flüssigem pH2 (Abb.3) setzt
die Anregung bereits unterhalb der Schwelle ein. Dies kann
nur durch zusätzliche Energiebeiträge aus dem thermischen
Energieinhalt der Flüssigkeit erklärt werden. Beide Ab-
bildungen zeigen, daß Neutronen, deren Energie nicht aus-
reicht, eine Rotationsanregung am pH2-Molekül zu erreichen,
rein kohärent gestreut werden.
Die Abbildungen 5a und zeigen gerechnete Teilquerschnitte
(Summenterme in der Gleichung 11.8) für t = 1,2,3,4 für
einen 100% pH2 bei T = 20,4 °K und einen 100% OH 2-MO-. . 0
derator bei T = 20,4 K. Der Verlauf der Teilquerschnitte
zeigt deutlich das Einsetzen der verschiedenen Rotations-
übergänge. Insbesondere erkennt man, daß der 0~1 Teilquer-
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schnitt für 100% pH2 im Energiegebiet 14,7+ meV~ E «200 meV
den dominierenden Beitrag zum Gesamtquerschnitt liefert.
D.h. aber, daß die Thermalisierung in einem 100% pH2-Mo-
derator im wesentlichen durch den inelastischen O~l-Quer­
schnitt erfolgt.
Die in dieser Arbeit durchgeführten experimentellen Unter-
suchungen sind auf Ausflußprobleme beschränkt. Wegen der
energieabhängigen Transportweglänge wird die Fo rm des
Neutronenspektrums zum Rand eines Moderators hin orts- und
winkelabhängig. Ausflußprobleme erfordern daher eine
exakte Behandlung der Ortsabhängigkeit der·Bilanzgleichung
und eine möglichst gute Behandlung der Winkelabhängigkeit
dieser Gleichung.
111.1 Die Berechnung stationärer Ausflußspektren
Zur Berechnung von stationären Ausflußspektren ist die orts-
energie- und winkelabhängige Transportgleichung zu lösen.
Sie lautet in integraler Porm:
111.1
\ da' ) dE' Es (E'~ E ,g '-+g) F r' ,E' ,g')_7
~
Mit:





vorgegebene orts- energie- und
winkelabhängige Neutronenquelle
doppelt-differentieller Streu-
querschnitt, abhängig von dem
Energieübertrag und der Flug-
richtungsänderung des Neutrons
bei der Streuung
maximale, in der Quelle vor-
kommende Neutronenenergie
,Bei einer Po-Approximation des Streukerns und des winkelab-
hängigen Flusses vereinfacht sich Gleichung 111.1 zu:
EQ,
= \ d!:.' T (!:.',!:. ,E) L s (!:.' ,E) + \ dE' Eo (E '-->- E) t (!:.' ,E')_7
o
III.la
Der Transportkern T(r ' ,r,E) gibt die Wahrscheinlichkeit dafür- - -
an, daß ein Neutron der Energie E ohne Stoß vom Ort r l zum
Ort r gelangt.
Zur Lösung der Gleichung III.la in eindimensionaler zylinder-
geometrie wird T(~' ,~,E) numerisch berechnet. Dazu wird die
Transmissionswahrscheinlichkeit für eine isotrope und in








berechnet. Mit x: Projektion der Flugstrecke r r' in die-a-
(rß)-Ebene (siehe nachfolgende Skizze a)
S · IRille Q,
F(x) gibt dann die Wahrscheinlichkeit an, daß ein entlang
der Linie r :::: r o emittiertes Neutron den Aufpunkt P bei r a
ohne Stoß erreicht. Zur numerischen Berechnung von T ',E,E)
wird die Ortsvariable diskretisiert. Dann muß die Trans-
missionswahrscheinlichkeit F(x) über die Breite ~x des zuge-









) n--1 -sinS= sin S • e dS
0
Für verschiedene Winkelrichtungen ß wird dann die Wegstrecke
x = x(ß) in den einzelnen Zylinderschalen berechnet, und an-
schließend wird durch Integration von F1(x(ß)) über ß der.
Gesamttransport aus der ,.ten Zylinderschale zum Punkt P in
der i.ten Schale bestimmt (s. Skizze b). In dieser Skizze
sind 3 Zylinderschalen gezeichnet, die stets dasselbe homo-
gene Material enthalten. Dann liefert z.B. die in der Skizze
mit 3 bezeichnete Zylinderschale bei einer Einheitsquelle in
dieser Schale den Beitrag T(3,2,E) zum Fluß im Aufpunkt P.













2 2 2 s= r - r a sin ß - r cos2 a
V
2 r 2 2
I
S 3 (ß) = r - sin ß - r a cos ß3 a
S5 (ß) = S 2 ( "l(J'"" s)
S6 (ß). = S3 C1t'r-ß)
6V2 = Volumen der Zylinderschale 2
6V3 = Volumen der Zylinderschale 3
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Wenn der Quellterm S(r,E) durch eine externe Neutronenquelle,
die Neutronen im MeV-Bereich erzeugt, gegeben ist, braucht
zur Berechnung thermischer Spektren S(r,E) nicht explizit
berücksichtigt zu werden. Das Vorhandensein der externen
Quelle wir~in Bremsquelle manifestiert. Dazu wird der
Ausdruck j Lo(E E)~(r,E')dE' durch Aufspaltung des Inte-
grals als Summe zweier Terme dargestellt. Die Aufspaltung
wird bei einer Energie Eg durchgeführt, oberhalb der, der
Einfluß der chemischen Bindung und die thermische Bewegung
der Moderatorkerne vernachlässigt werden können, d.h. für
E) Eg befindet man sich im Bremsgebiet r in dem für wasser-
stoffhaltige Moderatoren Neutronen durch elastische Stöße
abgebremst werden. Das Integral Q(r ,E) = t L
O
(E '-?oE) ~ (r,E' ) dE'
kann dann analytisch berechnet werden. Gleichung III.2 lautet
dann:
4l(r,E) = ) d r ' T
~
r' ,!>E)Lo(r' ,E)+ )dE'"o(E'~E)~.(r',E'!.!
o
III.3
Das Transportprogramm THERMOS L3!7 löst Gleichung III.3
numerisch für eindimensionale Probleme in ebener und zy-
lindrischer Geometrie. Durch eine einfache Transmissions-
korrektur kann man aus dem mit THERMOS berechneten iso-
tropen Fluß ~(r,E) einen gerichteten Fluß F(r,E,~) erhalten.
Für die Winkelrichtung ~ = 1 erhält man am Rand (r=R) des
Moderators (senkrechtes Ausflußspektrum) :
1<
= \ dr '
o
:<r
expL="t (E) IR-r 'IJ )dE'"o (E~E). (E' ,r')
o
I1!. 4
In Gleichung 111.4 ist die isotrope Stoßquelle am Ort r':
P(r',E)=
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mit einem Faktor multipliziert, der die Wahrscheinlichkeit
für die Transmission eines Neutrons der Energie E vom Ort
r' zum betrachteten Aufpunkt R angibt. In F(R,E,l) werden
die Neutronengruppen, deren totaler Wirkungsquerschnitt
klein ist, mit einem größeren Gewicht versehen, d.h. sie
tragen stärker zum Aufluß bei.
III.2 Die Berechnung asymptotischer Ausflußspektren
Ausgangspunkt zur Berechnung asymptotischer Ausflußspektren
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Die Existenz eines asymptotischen Zustandes bedeutet, daß
sich im Moderator hinreichend lange Zeit nach dem Einschuß
der Quellneutronen eine Neutronenverteilung einstellt,
deren Form sich zeitlich nicht mehr ändert. Dann kann
F (r,E,S"l,t) geschrieben werden:
o - -
= -ate III.6
mit a = a
o




111.6 wird in 111.5 eingesetzt und man erhält:
==
000
) dü ' )dE' ES (E '~E,!!. '-.0) F (!:,E,!!.) +5 (!:.E. O. t)
lt'( 'Ü
111.7
Gleichung III.? führt nach einer P -Approximation des Streu-o
kerns und des winkelabhängigen Flusses auf eine zu Gleichung
111.3 identische Integralgleichung, wobei lediglich ~t(E) zu
ersetzen ist durch:
III. 8
Für einen !-Absorber gilt: a == La v. Damit.heben sich inv . 000
111.8 die Absorptionskomponenten auf. Für einen großen was-
serstoffhaltigen ~10derator (B2«1) gilt weiterhin:
2 4DoB -CB +- ...
~ (E)'»s
v
aso daß schließlich Lt(E) - v darstellbar ist als:
Die Gleichung 111.7 wird dann identisch mit der Gleichung
für das Milne-Problem L3~7. Da Gleichung 111.7 auf eine
zu Gleichung 111.3 identische Integralgleichung führt und
aus ~(r,E) nach Gleichung 111.4 ein gerichtetes Ausfluß~
spektrum berechnet werden kann, kann die Berechnung der
asymptotischen Ausflußspektren ebenfalls mit dem THERMOS-
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Programm erfolgen. Dazu wird die Quelle Q(r,E) in Gleichung
III.3 Null gesetzt und die verbleibende Integralgleichung
iterativ mit einer Maxwellverteilung als Ausgangsverteilung
für ~(r,E) berechnet. Eg wird so gewählt, daß Aufwärts-
streuprozesse für E»Eg vernachlässigbar klein sind.
III.3 Die Berechnung von zeitabhängigen Spektren
Zur Bestätigung der experimentellen Aussage über die Existenz






= -LE (E)+E (E)+D(E)B2(EL7~(E,t)+(E (E'~E)~(E',t)dE'
a s ) 0
o
nach der Methode der infinitesimalen Zeitschritte numerisch
gelöst L16,32,3~7.
In III.9 bedeuten:
D (E) : Diffusionskonstante D(E) = 1
3[f (E) +E (E) (l-i:il.la s
geometrische Krümmung, 4>(E,t): energie- und zeit-
abhängiger Fluß
e:Q. .
Der Term ~ Eo(E'~E)~(E' ,t)dE' wird wieder durch Aufspaltung
des Integrals als Summe zweier Terme dargestellt, wobei die
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Aufspaltungsenergie E so gewÄ-hlt wird, daß für E >E dieg g
Neutronen durch elastische Stöße an freien ruhenden Kernen
abgebremst werden. Dann kann für ein unendliches Medium
(Vernachlässigung des Ausflusses) ohne Absorption die
Flußverteilung für E> E analytisch bestimmt werden {j7.g
~·1an erhält:
+(E,t) = const. -E vtoe 111.10
wobei 1:
0
der energieunabhängige Streuquerschnitt im epi-
thermischen Bereich ist.
Zur Berechnung des Integrals
EQ
~ E0 (E -4- E) ~ (E I ,t) dE I
~
muß noch Eo(E~E) bekannt sein.
Unter der Annahme, die Streuung der Neutronen erfolge an
einem idealen Wasserstoffgas mit der Temperatur ~ des Mo-
derators ist 1: (E4-E) gegeben durch L~7o
111.11
Mit 111.10 und 111.11 kann der von den epithermischen Neu-
tronen durch Abwärtsstreuung geleistete Beitrag S(E,t) zum
thermischen Neutronenfluß berechnet werden. Man erh~lt:
EQ,ZOO
S (E,t) = ~ Eo (E.!+E) ~ (EI ,t) dEI = const ~
-E v tE 0 q
erf k~ t e -
111.12
wobei v g die der Grenzenergie Eg entsprechende Geschwindig-
keit der Neutronen ist. Die Bremsphase ist bei wasserstoff-
haitigen Moderatoren auf ein enges Zeitintervall von wenigen
Mikrosekunden nach dem Einschuß der Quellneutronen beschränkt.
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Da andererseits die Neutronenverteilung erst lange Zeiten
()100 ~s) nach dem Quellneutroneneinschuß berechnet werden
soll, kann die Zeitabhängigkeit von S(E,t) durch eine
ö-Funktion bei t dargestellt werden.
t ist dabei definiert als:
0<1
- ~ tS (E, t) dt 2t 0= =-j S(E,t)dt 1: vo g
0
111.13






(E4 E) IP (E ' , t ) dE ' +
o
erf ~
Bei bekannter Ausgangsverteilung IP(E,l)=const~Verf V~~ ist
die Lösung von Gleichung 111.14 für Zeiten t>t zu bestimmen.
Formal kann die quellfreie Diffusionsgleichung geschrieben
werden:
1H (E,t) =at AIP(E,t) 111.15
mi t A~ (E, t) = -v{E (E)+I (E)+D(E)B2(El1 lP(E,t)s a
00
+ v ( 1: (E'~E)<1>(E' t)dE'Ja'
o
A: Integraloperator
Die Lösung von Gleichung 111.15, zur Zeit ßt lautet: L33,3~7
111.16
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Zur numerischen Berechnung von ~(E,~t) wird die Energie-
variable diskretisierti der Operator A kann dann als
Matrix dargestellt werden. Die Reihenentwicklung in
Gleichung 111.16 wird nach dem Glied (A~i)8~(E,0) abge-
brochen. Für eine ausführlich Diskussion zu Fragen der
Konvergenz der Reihenentwicklung und des Fehlers bei
Abbruch der Reihe siehe Ll§/.





n! t(E,O)::: B(~t)~(E,O) 111. 17
Durch fortgesetzte Anwendung der Beziehung 111.17 kann
das Spektrum zu beliebigen Zeiten l~t berechnet werden.
Man erhält:
t(E,l~t) ::: B(~t)t(E,(l-l)~t) ::: Bl(~t)~(E,O)
t(E,O) ist dabei gegeben durch:
111.18
~(E,O) ::: const. verf 111. 19
Zur Berechnung von t(E,l~t) nach Gleichung 111.18 wurde
das von Reichardt für die IBM 7074 geschriebene Programm
SP1ZI Ll§/ verwendet.
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III.4 Die Berechnung von Zeitmomenten





Sie können bei bekanntem zeitabhängigem Fluß berechnet werden.
Im Prinzip könnte der zeitabhängige Fluß mit der in Kapitel
III.3 beschriebenen Methode der infinitesimalen Zeitschritte
in Diffusionsnäherung berechnet werden. Die Gültigkeit der
zeitabhängigen Diffusionstheorie bedeutet aber, daß die Zeit
zwischen zwei aufeinanderfolgenden Wechselwirkungsprozessen
vernachlässigbar klein ist und damit, daß der Neutronentrans-
port von einem Ort r' zum Ort r ohne Zeitverschiebung abläuft.
Diese Bedingung ist für Wasserstoff mit einem hohen Parage-
halt nicht erfüllt. Die Transportweglänge ist hier mehrere
cm groß und entsprechend groß werden die Stoßzeiten.
Die Zeitmomente sind damit nicht durch Thermalisierungseffekte,
sondern durch die Flugzeiten der Neutronen im Moderator gege-
ben. In Beziehung III.20 ist demnach als weitere Variable
der Ort reinzuführen.
Eine Lösung der orts- energie- und zeitabhängigen Transport-
gleichung ist ein sehr schwieriges Problem. Dagegen können
Integrale der Form rtn~(E,r,t)dt berechnet werden. Dazu wird
die Integralgleichu~g für t(r,E,t) durch Laplacetransforma-
tion in eine Integralgleichung für L(r,E,S) transformiert L32/.
Die Integralgleichung für den isotropen Fluß t(r,E,t) lautet:
expL=r t (E) I r-r 'I_I
41tIr-r I [ 2 o
r-r'




Zum Fluß ~ zur Zeit t, am Ort r und der Energie ~E um E
tragen alle Neutronen der Energie E im gesamten Modera-
torvolumen bei. Dabei sind die Beiträge von verschiedenen
Aufpunkten r l das Produkt aus der Zahl der in dr' um r'
r-r'zur Zeit t - v erzeugten Neutronen der Energie E)
multipliziert mit der Wahrscheinlichkeit, daß diese Neu-
I r-r I'tronen nach der Flugzeit zur Zeit t den Ort rv
erreichen.
Durch Laplace-Transformation der Gleichung 111.21 erhält
man:
_sl.r-.r I J
L(E,E,s) =\)T1 (E,E')dE' dE'Eo(E~E)L(E',E' ,s)e v 111.22
OQ




Eine Taylorentwicklung von Gleichung 111.22 um s == 0 und
Koeffizientenvergleich der rechten und linken Seite liefert:
CX!)













) t2~ r,E,t)dt = t 2 (E , E )
o
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Mit 111.23 erhält man ein gekoppeltes 1ntegralgleichungs-
system für die ~ (r,E), welches in Operatoren-Schreibweise
n -
folgende Form annimmt:







~ !.-!. ' Po




~V' bezeichnet dabei den durch die Diskretisierung der Orts-
variablen erzeugten, zum Punkt r' gehörenden Ortsbereich
~Q.







ein Neutron ohne Stoß
zurücklegt
R = I!.-!.' I
Eine richtige Berücksichtigung der Flugzeiteffekte im ~1oderator
ist nur durch eine Lösung des gekoppelten 1ntegralgleichungs-
systems 111.24 in zweidimensionaler Geometrie möglich. Dann
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Neutronen ie E, die von dem zu r l gehörenden
bei r gelangen,
r bes ~.A."Ll",~
Formal lassen sich e zur terung der Gleichungen
111.24 Dimens • Dazu hat in Gleichung
111.lb lich die 8- zu entfallen. Dann kann für
jeden Or außerhalb der (rß)-Ebene der Beitrag zum Fluß
bei r zweidimensional behandelt werden.
(rz)-Geometrie
völliger Neufor-
Tl (!:".r l ,E).
te ichungs 111.24 in
Frwaoiterung des THERMOS-Programms




Das Iterationsverfahren zur Bestimmung der ~ r,E) wird unter
n
anderem e Renomierungsmethode erhebl beschleunigt
- -L31,3§/. Dazu nach j Iterationsschritt die gewonnene
normiert.
sich aus der Forderung, daß die













Zur ung s gekoppe
wird zunächst die 1ntegra
löst. Daraus wird durch
~oNr'~lgleichungssystems111.24
ichung für ~o(.r,E) iterativ ge-
mit dem Streuoperator
1 P~ +S für dieo
zur Bes von ~l r,E) gewonnen.
~u~vulie G ~l r,E) iterativ gelöst.
Dieselbe Prozedur wird auch zur Berechnung von O2 (.r , E) ange-
. Damit können nach 111.20 die Zeitmomente
---
(E,r und daraus schließlich
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IV.1 Wahl der Meßmethode
Bei einer Kenntnis des zeit- und energieabhängigen Neutronen-
flusses t(E,t) sind auch das stationäre Spektrum ~(E) =
co-
I ~(E,t)dt und das asymptotische Spektrum tas(E,t), das sich
o
lange Zeit nach Einschuß der Quellneutronen in dem Moderator




berechnet werden. Zur Messung von t(E,t) gibt es zwei Methoden:
1) Eine direkte Methode, welche eine unmittelbare Bestimmung
von ~(E,t) erlaubt L9,1Q/. Durch Verwendung eines Ein-
kristalls können einzelne Energiegruppen eines in der
Energie kontinuierlichen Neutronenstrahls durch Bragg-
Reflexion in bestimmten Raumrichtungen gesammelt werden.
Diese Methode hat den Nachteil, daß nur wenige Energie-
gruppen beobachtet werden können. So haben Fluharty et ale
L2/ die Zeitabhängigkeit von 7 Energiegruppen durch Bragg-
reflexion an einem Beryllium-Kristall gemessen. Die En-
ergiegruppen hatten die Energien: 12,7 meV; 50,9 meV;
79,6 meV; 114,7 meV; 203,8 meV; 318,5 meV; 458,6 meV.
Untersucht wurden die Moderatoren Wasser und Polyäthylen
bei T = 2930K und T = 77 0K sowie Eis und Ammoniak bei
T = 77 0K. Eine Erweiterung des Meßbereichs zu Energien
kleiner als 10 meV, wie sie zur Untersuchung von kalten
Moderatoren nötig ist, stößt bei dieser Methode auf In-
tensitätsprobleme.
2) Die zweite Methode kann als indirekte Methode bezeichnet
- -werden L16,31/. Im Prinzip kann das zeitabh~ngige Spektrum
auch mit der Flugzeitmethode in Verbindung mit einer ge-
48
sten 1 e gemessen werden. Dazu
müßte al zeit Änderung des Spektrums
während der ffnungszeit k sein. Dies be-
die Ve schmaler Chopperschlitze.
Aus Intensi ist dies nicht möglich. Deshalb
muß mit e endlichen Chopperöffnungsbreite gearbeitet
werden. Dann mißt man leider nicht das zeitabhängige
Spektrum t(E,t), welches bei einer idealen Chopperauf-
lösungs F(t) :::: 6(t) a Folge einer sehr schmalen
Schlitzbreite bes kann,
00
4l(E,t) :::: J ~(EI,tIHj(t-tl)dtl
o
IV.l
sondern eine Größe Zo(E,t), d durch e Faltung von
t(E,t) mit Auflösungsfunktion F(t-t l ) gegeben ist.
Demnach ist eine direkte Messung von ~(E,t) nicht mehr
möglich. Da aber F(t-t l ) durch die Wahl einer geeigneten
Form der Chopperöffnung linear in t-t' gemacht werden
kann, ist Zo(E,t) als Linearkombination des nullten und
des ersten Zeitmomentes darstellbar. Damit ist eine di-
rekte Bestimmung von Zeitmomenten möglich.
Eine Messung von Zeitmomenten nach dieser Methode liefert
zusätzliche Informationen, z.B. die Energieverteilung
von stationären und asymptotischen Neutronenspektren und
damit Aufschluß über die Therma sierungs- und die
Transportei chaften untersuchten Moderatoren.
Da ese Eigenschaften für einen F sigwasserstoff-Modera-
tor sher nicht untersucht wurden, wurde die indirekte
als Meßmethode gewäh '< obwohl sie sehr meßzeit-
intensiv ist und auch einen erheblichen apparativen Aufwand
erfordert.
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IV.2 Prinzip der Meßmethode
Abb.6 zeigt schematisch die zur Durchführung der Messungen
verwendete Meßanlage. Eine gepulste Quelle erzeugt 14 MeV
Neutronen. Ein Bruchteil der schnellen Neutronen wird durch
Stöße mit den Moderatorkernen der Temperatur To abgebremst,
bis ihre mittlere kinetische Energie im Bereich einiger kT
- 0
liegt. Der Bremsprozeß geht dann in die Thermalisierungs-
phase über. Da die Neutronen mit den Bewegungsmoden des
Moderators wechselwirken können, wird in dieser Phase die
Neutronenmenge von der Dynamik des ~oderators geprägt.
Außerdem wird das Neutronenschicksal von den Absorptions-
eigenschaften des Moderators und von seiner Größe bestimmt.
Zwischen Moderator und Flugkanal befindet sich ein Chopper.
Er sorgt dafür, daß der Detektor die Moderatoroberfläche
nur zu ganz bestimmten Zeiten sieht. Er ermöglicht die Aus-
blendung einer Momentaufnahme des Zustands der Neutronen im
Moderator. Diese Momentaufnahme wird als eine Flugzeitver-
teilung gemessen, d.h. gemessen wird die Zahl der Neutronen,
die nach einer definierten Flugzeit T während eines kleinen
Zeitintervalls 6t den Detektor erreichen.
















t: maximale Neutronenverweilzeit im
~iloderator
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Das Triggersignal bei t' =-A dient als Referenzsignal für den
Start eines einzelnen Meßzyklus. Der Öffnungszeitpunkt To und
der Schließzeitpunkt T des Choppers relativ zum Triggersignal
s
ist bekannt. Im gezeigten Beispiel werden zur Zeit t' = 0
kurzzeitig Quellneutronen in den Moderator injiziert. T ~so
später öffnet der Chopper. Er erlaubt damit die Beobachtung
des Neutronenspektrums, welches sich im Zeitintervall von To
bis To+26 im Moderator einstellt.
Da die Chopperöffnungsbreite endlich groß ist, mißt man nicht
das zeitabhängige Spektrum ~(T,t) zu einer bestimmten Zeit t
nach dem Quellneutronenimpuls, sondern man mißt eine zeitliche
Mittelung über mehrere Momentaufnahmen. Dieser Mittelwert Z
ist als ein Faltungsintegral von ~(T,t) mit der Chopperauf-
lösungsfunktion F(t) darstellbar und kann allgemein geschrieben
werden:
00




Für eine seRtorförmige Chopperöffnung ist F(t') eine lineare
Funktion in t'. Dabei sei die Dicke der Chopperscheibe ver-
nachlässigbar. Die Chopper scheibe rotiert vor einer stationären
Blende, deren Öffnung dieselbe Form und Größe hat wie die Chopper-
öffnung. Dann hat F(t') die in der Skizze 1 über der Basisbreite
26 eingezeichnete Form. F(t') ist Null bei t'=T , erreicht eino
Maximum bei t'=T +6 (der Chopper hat den Strahl ganz geöffnet)o
und wird bei t'=To+26 wieder Null. Für das in Skizze 1 gezeigte
Beispiel hat die maximale Verweilzeit der Neutronen im Moderator
den Wert t. Durch Verschiebung der zeitlichen Lage des Quell-
neutronenpulses kann tim Bereich von 0 ~s bis (T +A) ~s variierts
werden. Für jeden Wert t erhält man eine zugehörige Verteilung
Z(T,t), die gegeben ist durch:
T~6 T~2~
Z(T,t) = I (t'-To)O(T,t')dt'+ ) (To+2ß-t').(T,t')dt'
T+~o
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Aus IV.3 erhält man durch Substitution von: T = t-2~:
o
t-z, t
Z(T,t) ~ ! (2Ht-t')O(T,t')dt'+ ) (t-t')O(T,t')dt'
t-26 t-6
IV.4
Die endliche Chopperöffnungszeit und die endliche Zeitkanal-
breite zur Messung des Flugzeitspektrums bewirken eine Un-
sicherheit in der gemessenen Flugzeit T. Die gemessene Flug-
zeitverteilung Z(T,t) ist deshalb in Analogie zu IV.2 und






F (t- t • ) d t' ) R ( u ) • (T-u r t ' ) du
-CO
IV.5
R(u) berücksichtigt die durch die endliche Chopperöffnungszeit
und die entliehe Zeitkanalbreite erzeugte Ungenauigkeit in der
gemessenen Flugzeit T. Unter der Annahme, daß die Auflösungs-
korrektur, welche den Einfluß der Flugzeitunsicherheit auf die
Flugzeitverteilung und damit auf die energetische Form des
Neutronenspektrums beschreibt, vorgenommen wurde, kann IV.5
geschrieben werden:
Z (T,t) ~ 1
-00
F(t-t')~(T-t1,tl)dt' IV.6
Gleichung IV.6 besagt, daß die gemessene Flugzeit T um t 1 zu
korrigieren ist und daß die gemessenen Z(T,t)-Werte durch
korrigierte Z(T,t)-Werte zu ersetzen sind (siehe Anhang Al).
Im folgenden werden mit Z(T,t) die Meßwerte bezeichnet, die
bereits einer Flugzeitauflösungskorrektur unterworfen wurden.
Mit Gleichung IV.6 lassen sich zwei Sonderfälle diskutieren.
1) Wenn die zeitliche Breite von ~(T,tl) klein ist gegen die
Halbwertsbreite ~ der Auflösungsfunktion F(t), kann die
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t-Abhängigkeit von ~(T,t) durch eine 6-Funktion approximiert
werden mit:
s,
~n(T-tl} stellt das stationäre Spektrum dar.
Damit folgt aus IV.4:
D.h. Z(T,t} nimmt bei festem T-t
1
die Dreiecksform der
Auflösungsfunktion F(t} an. Das Maximum von Z(T,t} liegt
bei t=t.+t(T}
2} Wenn sich ~(T,t) während des Zeitintervalls t. wenig ändert,
folgt:
Eine Messung von Z(T,t} für große Zeiten t nach Einschuß
der Quellneutronen ergibt demnach das asymptotische Spektrum
~ (T-t1,t).as
V.l Die Neutronenquelle
Zur Erzeugung der 14 MeV-Neutronen aus einer T(d,a}n-Reaktion
wurde eine gepulste Quelle vorn bewährten Duoplasmatron-Typ be-
nutzt L31/. Deuteriumionenpulse werden auf einer Strecke von
wenigen Zentimetern von der auf Erdpotential liegenden Ionen-
quelle zu dem auf 150 kV Hochspannung liegenden Tritiumtarget
beschleunigt. Die Quellneutronenpulsbreite wurde im Bereich von
2 ~s bis 10 ~s variiert. Zur Messung von Z(T,t} für kleine Zeiten
t wurde aus folgenden Gründen eine kleine Quellimpulsbreite, ge-
koppelt mit einer hohen Pulsfolgefrequenz, gewählt:
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1) Zu Z(T,t) tragen nur epithermische Neutronen bei. Die
zeitliche Verteilung Ao(t) dieser Neutronen als Antwort
auf einen deltaförmigen Quellimpuls ist nur wenige ~s
breit. Demzufolge wird bei einer endlichen Breite R(t)





Die zeitliche Breite der Antwort A(t) ist demnach von
der Breite des Quellimpulses abhängig und muß korrigiert
werden. Um diese Korrektur klein zu halten, wurde die
Quellimpulsbreite zu 2 ~s gewählt.
2) Der kleinen Flugzeit T der epithermischen Neutronen zu-
folge war die Pulsfolgefrequenz durch die Chopperwieder-
holungsfrequenz von 200 Hz gegeben.
Die Quellimpulsbreite von 10 ~s wurde zur Messung von
Z(T,t) für große Zeiten t gewählt. Jetzt tragen nur ther-
mische Neutronen zu Z(T,t) bei, da die Intensität der
epithermischen Neutronen bereits vernachlässigbar klein
ist. Die Breite der zeitlichen Verteilung der thermischen
Neutronen ist groß gegen 10 ~s, die Quellimpulsbreite
kann demnach vernachlässigt werden. Gleichzeitig mußte
die Wiederholungs frequenz wegen der langen Flugzeiten
der langsamen Neutronen auf 50 Hz reduziert werden.
Die Neutronenquellstärke betrug, gemittelt über eine
Impulsperiode etwa 109 n/sec bei einem mittleren Target-
strom von 5 mA.
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V.2 Der Moderator
Benachbart zur Neutronenquelle befindet sich wie Abb.6 zeigt,
das zylindrische Moderatorgefäß mit einer Höhe von 16 cm
und einem Durchmesser von 14,8 cm, bestehend aus einem 1 mm
starken Aluminiumrohr mit eingeschweißten massiven Aluminium-
böden. Das Moderatorgefäß ist mit flüssigem Wasserstoff ge-
füllt. Der Gefäßdurchmesser von 14,8 cm wurde gewählt, um
eine optimale Ausflußintensität bezüglich des Parawasser-
stoffs zu erreichen LI17.
Das Moderatorgefäß ist Bestandteil eines Kryostaten. Abb.7
zeigt eine P~ ipskizze von ihm mit dem Moderatoreinsatz.
Der Kryostat muß folgende Forderungen erfüllen:
1) Geringer Abstand zwischen Target und Moderator
2) Geringer Abstand und wenig Material zwischen Moderator
und Chopper, damit
a) die Transmissionsverluste im Neutronenstrahl klein
bleiben und
b) die noch zu besprechende Korrektur für die Flugzeit
der Neutronen zum Chopper klein ist.
Das Moderatorgefäß ist vollständig von einer 1 mm starken
Kadmiumhülle umgeben. Die Hülle hat am Neutronenextraktions-
ort eine öffnung von 25 mm Durchmesser. Um zu gewährleisten,
daß das Moderatorgefäß während eines Meßzyklus mit Wasser-
stoff gefüllt bleibt, hat es über ein 10 cm langes Rohr mit
2 cm Durchmesser Verbindung mit einem ebenfalls mit Wasser-
stoff gefüllten Vorratsgefäß. Das Verbindungs rohr trennt
das Moderatorgefäß von dem Vorratsgefäß und verhindert damit
mögliche Rückstreuef zwischen beiden Gefäßen, welche die
effektive Moderatorgröße beeinflussen könnten.
Das Moderator- Vorratsgefäß werden von mehreren
Schichten Superisolationsmaterial (aunne, mit Aluminium be-
oschichtete Kunststoffolien) und von einem T = 77 K ge-
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kühlten Kupferschildgegen Wärmezufuhr durch Strahlung ge-
schützt. Die Verdampfungsverluste konnten damit und durch
Vakuumisolation auf etwa 0,2 l/h reduziert werden. Dies
entspricht einer Blasenkonzentration kleiner als 1% im
Moderator.
0,1 rnrn starke Aluminiumfenster im Kupferschirm und im
Kryostatmantelgefäß bewirken, daß der extrahierte Neu-
tronenstrahl den Kryostat nahezu ohne Schwächung durch
Absorption oder Streuung verläßt.
V.3 Das Flugzeitspektrometer
Unter einern Winkel von 900 zur Einschußrichtung der Quell-
neutronen werden die thermischen Neutronen extrahiert.
Durch diese Anordnung wird erreicht, daß die Ortsverteilung
der epithermischen Neutronen im Moderator in der Richtung
des Flugkanals zur Moderatorachse symmetrisch ist. Durch
einen 10 cm langen B4C-Eintrittskollimator mit einer sektor-
förmigen Kadmiumblende wird ein Strahlöffnungswinkel mit
einer Divergenz von 3,30 definiert. Zwischen Moderator und
Eintrittskollimator kann wahlweise der Chopper einjustiert
und an das Flugrohr angeflanscht werden. Der Chopperrotor
besteht aus einer Aluminiumscheibe von 352 rnrn Durchmesser,
welche sich um eine Achse parallel zur Flugrichtung der
Neutronen dreht. Der prinzipielle Chopperaufbau wurde be-
reits anderweitig beschrieben Ll§7, so daß hier nur die wich-
tigsten Daten angeführt werden sollen.
Die Aluminiumscheibe trägt im Abstand R = 159,6 rnrn vorn Zen-
trum einen 1 rnrn dicken Kadmiumring als neutronenabsorbieren-
des Material. An zwei einander diametral gegenüberliegenden
Stellen der Scheibe befinden sich 2 sektorförmige Schlitze,
von denen der kleinere eine mittlere Breite b = 10,7 rnrn und
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eine Höhe h = 11 mm hat. Zusammen mit der unmittelbar hinter
der Chopper-Scheibe liegenden sektorförmigen Kadmium-Ein-
trittsblende ergibt sich bei einer Drehzahl von 12700 M~n
eine Chopperhalbwertsbreite A von 50,5 ~s. Die Divergenz
des Chopperschi in der Flugkana i gewährleistet,
daß die Transmissions bis zu einer unteren Grenz-
energie von etwa 0,2 meV konstant ist. Der Chopper und das
Flugrohr werden gemeinsam evakuiert. Das Choppervakuum
wird während der Dauer Messung ständig überwacht, um
ein Heiß s Choppers bei Drücken p) 0,5 Torr zu ver-
hindern.
Die in 310 cm Entfernung vom Chopperrotor aufgestellte De-
tektorbank besteht aus 8 parallelgeschalteten BF3-zählrohren
von 5 cm Durchmesser und 41 cm empfindlicher Länge (Typ
40EB70!50G der Firma 20th Century Electronics). Die empfind-
liche Fläche der Detektorbank beträgt damit ca. 40 x 40 cm.
Zur Verminderung des von der Neutronenquelle erzeugten Un-
tergrunds ist das Flugrohr innen auf seiner ganzen Länge
mit einer mindestens 10 cm dicken B20 3-Abschirmung au~ge­
kleidet. Die am Flugkanalende aufgebaute Detektorbank ist
außerdem von einer 20 cm starken B20 3- Ab s c h i r mung umgeben.
Die massive Abschirmung ist zur Ausschaltung des Streuneu-
tronenuntergrunds notwendig. Dieser Untergrund würde die
Meßergebnisse der intensitätsschwachen Messungen empfindlich
stören. Dank der guten Abschirmung konnte der Fremdunter-
grund eliminiert werden. Der Eigenuntergrund, verursacht
durch elektronische Störungen und schnelle Quellneutronen,
wird kurze Zeit nach dem Quellneutronenimpuls konstant und
beträgt etwa 2 Impulse
Min
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V.4 Elektronischer Teil der Meßanordnung
Die Abb.8 zeigt schematisiert die wesentlichen Teile der
Flugzeitspektrometer-Meßelektronik, dargestellt für den
Fall einer Messung mit Chopper. Zwei Photomultiplier mit
nachgeschalteten Verstärkern und Pulsformern liefern
Rechteckimpulse der Breite 1 ~s. In einem der beiden Photo-
multiplier werden die Impulse durch ein Lichtsignal er-
zeugt, welches von einem auf der Antriebswelle des Chopper-
rotors rotierenden Spiegel auf den Photomultiplier geworfen
wird (Spiegelphotomultiplier). Bei jeder Chopperdrehung
wird ein Impuls erzeugt. Der zweite Photomultiplier ist
mit einer zentrierten Blende von 0,3 mm Schlitzbreite auf
das Choppergehäuse geflanscht (Scheibenphotomultiplier).
Die Impulse beider Photomultiplier werden zur Kontrolle
des Choppers auf seine Drehzahlkonstanz und zur Uberprüfung
der Halterung des rotierenden Spiegels benützt. Sie dienen
weiter als Referenzsignale zur Triggerung der Meßelektronik.
Dazu werden die Impulse des Scheibenphotomultipliers - pro
Rotordrehung zwei Impulse - digital verzögert, bis einer
der beiden Impulse koinzident wird mit dem Impuls des Spiegel-
photomultipliers. Ein nachgeschaltetes Koinzidenzglied lie-
fert in diesem Fall einen Ausgangsimpuls, der als Startimpuls
für die gesamte Messung dient. Dieser Startimpuls triggert
einen digitalen Verzögerungsgenerator, welcher drei unabhängig
verzögerbare Ausgänge hat. Die drei Ausgangssignale dieses
Generators können unabhängig voneinander in Schrittweiten von
0,1 ~s bis 10 ms gegenüber dem Eingangssignal verzögert werden.
Sie dienen als Startsignal für die gepulste Neutronenquelle,
für ein Monitorgate zur Untergrundmessung und zur Quellinten-
sitätsmessung und als Startsignal für zwei Vielkanalanalysatoren
zur Flugzeitmessung und zur parallelen Messung der asymptotischen
Lebensdauer.
Der in Abb.8 zwischen dem Koinzidenzglied und dem digitalen
Verzögerungsgenerator eingebaute Untersetzer erlaubt eine Re-
duzierung der Meßzyklusfrequenz, die durch die Chopperdrehzahl
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ist. s ist die Messung von Z(T,t) für große
Zeiten t g, da Flugzeit T der langsamen Neu-
tronen größer war als die Ze für eine Chopperumdrehung.
Die S aus der gelangen nach einer ge-
e und nach Passieren eines Integraldis-
kriminators in den mit e Flugzeiteinschub ausgerüsteten
1024 sator vom CN 110 der Firma TMC.
Bei von 1 512 Zeitkanälen entsprach die
maximal meßbare Zeit bei Zeitkanalbreite von 32 us
dem F L = 3,1 m e kleinsten Energie E von
0,19 meV. D ergab sich bei Verwen-
dung des Choppers aus Kadmiumabschneideenergiegrenze
zu etwa 300 meV.
Die Detektorbanksignale sowie die Signale von zwei im Ex-
perimentierraum untergebrachten Monitorzählrohre werden
zur Uberwachung Neutronenproduktion des Beschleunigers
verwendet. Dazu öffnet ein Monitorgate für ein definiertes
Meßzei 1 nach jedem Neutronenquellimpuls die drei
Zähler Z3' Z4 und Z5' Die fnungszeit und die öffnungs-
dauer des Moni wird so gewählt, daß die Detektor-
bank während s Meßzyk nur schnelle Quellneutronen
registr . Diese äußern sich als zeitabhängige Zählraten
in den ersten 10 Seitkanälen des Flugzeitspektrums.
V.5 Besondere Einrichtungen für den flüssigen Wasserstoff
V.5.l Ortho-Para-Wasserstoff-Analyse
~LUCkt wurden op-H2-Mischungen als Moderator-
~QrQ,,~h~. In diesen Mischungen kommt es auf Grund
e dicht benachbarter Ortho-
lichen Ortho-Para-Konversion.
T = 20,40K des flüssigen Wasserstoffs ist
sch wahrscheinlichste Modifika-








diese günstigste Modifikation zu erreichen. Den gemessenen
Verlauf der natürlichen Konversion zeigt Abb.9. Die Kon-
\Tersion ist ein Prozeß zweiter Ordnunq und kann phänomenologisch




Gleichung V.1 hat die Lösung: x (t) = 1kt+Co
Mit x(t) = zeitabhängige Orthokonzentration und Co = Ortho-
anfangskonzentration. Die durchgezogene Kurve in Abb.9 zeigt
1 - -
x(t) mit c- = 27,5% und dem aus der Literatur L3§/ entnomme-
o -1
nen Wert k = 0,0113 h •
Durch paramagnetische Substanzen, wie z.B. Cr 20 3, Gd20 3 oder
Fe 20 3 kann die OP-Konversion beschleunigt werden. Die kata-
lytische Wirkung dieser Substanzen beruht auf der Ortsab-
hängigkeit der Wechselwirkung zwischen den Kernspins des
H2-Moleküls und dem durch die paramagnetischen Moleküle in
deren Umgebung erzeugten stark inhomogenen Magnetfeld L327.
Da sich die Thermalisierungseigenschaften von Ortho- und
Para-Molekiilen beträchtlich voneinander unterscheiden, muß
die op-Konzentration der Moderatorflüssigkeit bekannt sein,
und sie muß für die Dauer einer Messung konstant gehalten
werden. Dies erfordert eine kontinuierliche Analyse des Mo-
deratorwasserstoffes. Die bei der Analyse angewandte Me-
thodeberuht auf der Messung der unterschiedlichen Wärmeleit-
fähigkeit von O?-H 2 Gasgemischen als Folge des Unterschieds
der Rotationsbeiträge_zur spezifischen Wärme des Ortho- und
Para-Wasserstoffs L4Q7.
Die Analysenapparatur ist durch ein Kupferrohr mit einem ein-
gebauten Magnetventil mit der Kryostatabluftleitung verbunden.
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Ihr wesentli r Teil besteht aus einer Wheatstonemeßbrücke.
Ein Zwe
s
der Brücke wird von zwei außen mit flüssigem Stick-
77, Meßzellen mit Wolframwiderstands-
andere Zweig von zwei regelbaren Potentiometer-
. Eine der beiden Meßzellen wird mit
Gas, d zweite t Normalwasserstoff-
gas (75% ortho, 25% para)




e Me'e:,... ... "'..,t:t:em~,eI:
eine maximale Meßempfindlichkeit
ovon zirka 200 K erreicht wird.
Zum ich: das Verhä s des Rotationsanteils der spe-
zifischen von zu normal-Wasserstoffgas zeigt
bei e von 1500K e flaches Maximum. Durch
Messung der Widerstands-Stromcharakteristik beider Zellen-
widers wurde der Zellenstrom bestimmt, bei dem die
Drahttemperatur unge 2000K betrug. Daraus ergibt sich
dann die Größe des Brückeneingangsstroms zu 380 mA.
Herstel def op-Mischungen wurde eine Eich-
kurve aufgenommen. Fixpunkt dient der sich bei T = 77,350 K
mit Aktivkohle als Katalysator einstellende Wert von 51,05%
serstoff. Er wurde mit dem aus Neutronenstreuexperi-
menten bestimmten ewert das 1. Rotationsniveau
von EI = 14,74 meV L2Q7 nach der Beziehung
L
ß = J =0,2 f 4
J=1,3,5
EI
(2J +1) e -J (J+l) 21<f
EI
-J ()+1)-
3 (2J+l) e 2kT
ber e chrie t; '6.1.
s t das Konzentrat s von para- zu ortho-Wasser-
Me IJ IJUU.J\.
expe:rjmon~oll bestimmte Eichkurve als leßst-





Meßpunkte von der Geraden ergibt sich zu 1,4%, die Meß-
empfindlichkeit zu 0,122 mA/1% Änderung der op-Zusammen-
setzung.
V.5.2 ~2-Sicherheitsanlage
Um eine größtmögliche Sicherheit beim Umgang mit Wasserstoff
zu erreichen, sind folgende Kontrollrnaßnahmen nötig:
1) Kontinuierliche Uberprüfung des Kryostatvakuums
2) Uberwachung des H2-Gehalts der Luft des Experimentierraums
Zu 1): Lufteinbrüche im Kryostat können durch die starke
Eisbildung an den kalten Kryostaturnenteilen gefährlich
werden, da möglicherweise Stickstoff-Sauerstoff-Reak-
tionen ablaufen können, die zu einer Zerstörung des
H2-Behälters führen könnten L4l/. Deshalb werden Luft-
einbrüche im Kryostat durch Messung des Kryostatvakuums
registriert. Bei einem Druckanstieg im Kryostat über
0,1 Torr laufen die unten angeführten Sicherheitsrnaß-
nahmen an.
Zu 2): Gasförmiger Wasserstoff bildet in Luft bei H2-Konzen-
trat ionen zwischen 4 und 75,6 Vol% ein zündfähiges
Gemisch. Deshalb sind Lecks in den H2-Anlageteilen des
Kryostaten gefährlich. Der H2-Gehalt der Luft des Ex-
perimentierraums wird durch Vergleich der Wärmeleit-
fähigkeit der zu überwachenden Raumluft und gewöhn-
licher atmosphärischer Luft bestimmt. Dabei können
Wasserstoffanreicherungen kleiner als 1 Vol% nachge-
wiesenwerden. Bei Erreichen der l%-Grenze laufen
ebenfalls die folgenden Sicherheitsmaßnahmen an.
Dies sind:
a) Die Abschaltung aller nicht explosionsgeschützten
elektrischen Anlagenteile, wie Neutronengenerator,
Chopper und Vakuumpumpen;
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b) d Abs der gesamten Meßelektroniki
c) die Notstromversorgung der Magnetventile in
t itungeni











VI.l Die Durchführung der Messungen
Durch Variieren Ze t zwischen 0 und 350 ~s wurden zeit-
abhängige Z lraten Z(T,t) gemessen. Dabei bedeutet t das
Zeitintervall sehen Quellneutroneneinschuß und dem
Schließze des , d.h. t gibt die maximal mög-
liche Verweilzeit eines Neutrons im Moderator an. T bedeutet
die gemessene Flugzeit. Um jeden Zeitwert t den Zustand
einer zei Datengewinnung zu erreichen,
Gesamtmeßzeit Meßintervalle von 5 Stunden unter-
teilt. Nach Ablauf d t wurde ein neuer Wert t gewählt
und wieder ein Tei gem.ssen. Die zeitabhängigen Teil-
messungen müssen auf Quellneutronenintensität nor-
miert werden. Dies ist ig zur Bestimmung der Energie-
vertei des s des asymptotischen Spektrums.
t durch Epikadmium-Neutronen,
e Dunkelstrom und Zwischenpulse
..~"~.~VHCU~Uj ionszeitpunkt ge-






Eine er iehe Messung setzt eine w~hrend des Meßzeit-
1 konstante lösungsfunktion F(t-t l ) voraus.
D ist nur mögl , wenn der Chopper mit konstanter
Drehzahl 1 t. Drehzahlschwankungen bewirken eine zeit-
liche Verschi tiplierpulse und damit,
falls e Verschi ßer als 1 ~s wird, eine Ver-
letzung . In diesem Fall ist der
Meß zeitdrift der Chopperdreh-
zahl wird im Ver Messung st~ndig überwacht.
rungen Einstellung neuer Verzögerungs-
zeiten an be rungsgliedern ausgeglichen.
Der Zei der S löffnung bei fester Chopperdrehzahl
wird opti bes . Dazu wird der an dem Chopper ange-
flanschte E 1 mit der sektorförmigen Kad-
miumblende durch eine zentrierte Schlitzblende mit Photo-
multiplier ersetzt. Der Z tpunkt der Strahlöffnung ist
durch den Zeitabstand zwischen dem Impuls dieses Photomul-
tipliers dem s Spiegelphotomultipliers gegeben.
Der öf zeitpunkt durch eine sorgfältige Zentrie-
rung der Blende auf etwa ± 0.5 ~s bestimmt werden. Dann ist
auch Z Ts' zu dem die Blendenöffnung gerade
wieder gesch sen ist, . Durch digitale Verzögerung
des vom r gelieferten Impulssignals,
welches ca. ~s vor (bei P = 12600 M~n)' kann
ein Signal e , we eine bestimmte Zeit t
vor Ts liegt Dieses S dient als Triggersignal für
die gesamte Metlappar
Zur der Messungen mußte die oP-H2-Konzentration
d Dauer der Messung konstant gehalten werden. Da sich
(siehe Abb.9) das ara-Mischun9sverh~ltnis in der Flüssig-
bei einem il zei ich zugunsten des Para-
Anteils versch jede Teilmessung (Dauer 5 Stunden)
e die Parakonzentration bestimmt. Durch










Z ,tl-Werte kann stationäre Spek-
leich dieses Spektrums mit
e direkt gemessenen, ist e gemessenen
Z(T,t)-Werte möglich. Zur direkten Messung stationärer Spek-
tren wird der aus Flugzeitspektrometer entfernt.
Als Flugzeitmessung dient der in den Mo-
izierte schnelle Neutronenquellimpuls.
Zer 11











Die ge i Meßwerte Z(T,t) müssen
mit Korrekturen versehen , die die j 1 spezifischen
Meßver i zeigt es s , daß die Meß-
zur Bestimmung Zeitmomente nach Ausführung der Flug-
zei ungskorrektur können.
numeri Methoden dieser im Kapitel
VI.2.2 beschr und die zugrunde liegenden Annahmen disku-
VI
0 Re e jeweils 400-stündi-
gen Meßre gemessenen zei Zäh Z(T,t»für
s OP-H -2
Mi mit 77% . Für die Messungen waren
d iten voneinander ver-
Messung an (Mischung 1 )
F(t-t l )
,5 \AS. Für r-1ess an 98% (Mischung 2)
die F
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war 6 = 43,6 ~s. Die gezeigten Meßkurven sind untergrund-
korrigiert, und die Kurven jeder Abbildung sind auf die-
selbe Quellneutronenintensität normiert. Die Punkte geben
die Meßwerte wieder. Die durchgezogenen Kurven sind zur
besseren Ubersicht zeichnerisch an die Meßwerte angepaßt.
Die Chopperscheibe rotiert in einer Entfernung d (d = 1,5 cm)
von der Moderatorextraktionsfläche. Ein Neutron der Energie
E, das t ~s vor dem Chopperschließzeitpunkt in den Moderator
injiziert wurde, befand sich demnach nur (t-a) ~s (a = ~)v
im Moderator. Zur Bestimmung der Zeitmomente ist dies die
einzige Korrektur, die an Z(T,t) angebracht werden muß.
Die in den Abb.ll und 12 gezeigten Meßwerte sind um diesen
Effekt nicht korrigiert. Eine Korrektur würde wegen der
Linearität der Auflösungsfunktion F(t-t') eine Parallelver-
schiebung der Z(T,t)-Kurven um den Betrag a(T) = V~T) ent-
lang der negativen t-Achse bedeuten. Dies erklärt teilweise
die zeitliche Verschiebung der gezeigten Kurven, die mit ab-
nehmender Energie (entsprechend wachsendem a) zu positiven
t-Werten verschoben sind. Ein weiterer, von der Meßapparatur
unabhängiger Grund für die zeitliche Verschiebung der Z(T,t)-
Werte ist der langsame Aufbau der niederenergetischen Neutro-
nen im Moderator -in Verbindung mit ihrer geringen Intensität.
Da später auch die gemessenen Spektren diskutiert werden,
werden die zu ihrer Auswertung notwendigen Korrekturen im
folgenden angegeben:
1) Umrechnung der gemessenen Flugzeitverteilung Z(T,t) in eine
Energieverteilung ~(E,t) gemäß: ~(E,t)NT3Z(T,t)
2) Korrektur der Neutronenverluste längs des Flugweges
3) Energieabhängige Ansprechwahrscheinlichkeit der Zählrohrbank
4) Zeitauflösungskorrektur
5) Für die Bestimmung der asymptotischen Spektren: Korrektur
um den endlichen Abstand zwischen Moderator und Chopper
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Z 2: Durch Strukturmaterialien (5 mm Aluminium, 1 mm Kupfer)
und Gasreste im Flugrohr wird der Neutronenstrahl durch Ab-
sorption und Streuung geschwächt. Der Einfluß der Neutronen-
streuung wurde experimentell durch Variieren der Dicke der
Transmissionsmaterialien und durch Variieren des Gasdrucks
bestimmt. Er erwies sich bei den verwendeten Materialien als
so gering, daß er vernachlässigt werden konnte. Die Trans-
missionsschwächung unter Verwendung der in L41/ ange-
gebenen Absorptionsquerschnitte bei der Auswertung berück-
sichtigt.
Zu 3): Die energieabhängige Detektorempfindlichkeit wurde der
Arbeit von Beckurts ~/ entnommen und durch Vergleich eines
gemessenen mit einem gerechneten Spektrum überprüft. Der Ver-
gleich wurde für einen quaderförmigen Wassermoderator mit den
Abmessungen 27,4 x 27,4 x 22,5 durchgeführt. Das Spektrum
wurde aus der Moderatormitte extrahiert. Das mit dem Trans-
portprogramm THERMOS berechnete Spektrum war innerhalb der
Meßgenauigkeit « 10%) mit dem gemessenen Spektrum identisch.
Zu 4): a) Auflösungskorrektur bei der Messung stationärer
Spektren
Durch die endliche Verweilzeit t der Neutronen im Moderator
ist der Startzeitpunkt zur Messung der stationären Neutronen-
flugzeitverteilung Z(T) verschmiert. T ist die Flugzeit, ge-
messen vom Zeitpunkt des Einschusses der Quellneutronen an,
bis zur Ankunft des Neutrons an der Detektorbank. Zur Zähl-
rate Z(T) tragen auch Neutronen einer anderen Flugzeit
TI = T-t bei. Die ohne Chopper gemessene LaHfzeitverteilung
Z(T) ist demnach als Faltung der bei idealer Auflösung ge-
gebenen Flugzeitverteilung Zo(T) (alle Neutronen einer Ener-
gie verlassen den Moderator g ichzeitig) und einer Auflö-
sungsfunktion R(t) darstellbar L4§/:
Z(T) = Z (T-t' )R(t')o
VLl
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R(t) beschreibt dabei die Zeitabhängigkeit der Neutronen-
emission, die durch den statistischen Charakter der Brems-
und Thermalisierungsprozesse eine endliche Breite aufweist.
Durch Taylorentwicklung von Zo(T-t ') um T-t folgt aus Be-
ziehung VI. 1 (wenn T~ t., wobei t das erste Zeitmoment der
Funktion R(t) bedeutet, kann die Taylorentwicklung nach
den 3 ersten Gliedern abgebrochen werden) :
= Z (Tl [ 1 1 Z" (T)'2 Z(T) VI. 2
-"In VI.2 bedeuten: t =
0Clil




, t = t -t = Varianz der
zeitlichen Verteilung R(t) des Neutronenpulses. Nach Gleichung
VI.2 hat eine Korrektur der gemessenen Flugzeit T um die mitt-
lere Bremszeit der epithermischen Neutronen bzw. um die mitt-
lere Verweilzeit der thermischen Neutronen im Moderator zu
erfolgen. Anschließend ist bei bekannter Varianz t die Lauf-
zeitverteilung Zo(T-t) nach Gleichung VI.2 zu berechnen.
b) Auflösungskorrektur für asymptotische Spektren
Durch die endliche Chopperöffnungszeit ergibt sich eine Ver-
schmierung der gemessenen Flugzeit T und gleichzeitig wegen
der Zeitabhängigkeit der gemessenen Neutronenverteilung eine
Zeitmittelung. Wenn das Neutronenfeld einen Zustand erreicht
hat, bei dem jede Energiegruppe rein exponentiell mit der
energieunabhängigen Zerfallskonstanten a zerfällt (asympto-
tischer Zustand), können beide Auflösungskorrekturen ausge-
führt werden (siehe Anhang A2). Man erhält:
. [ 1.
2




Llt2 Ll 21= -3- + -6
t 1 Ll +
Llt1=
Llt1 Zeitkanalbreite
Ll Halbwertsbreite der Chopperauflösungs-
funktion F(t-t l )
Zu 5): Zur Korrektur des Abstands zwischen Moderator und Chopper
sind die t-Werte der Z(T,t)-Kurven um den Betrag a = V~T) zu
verringern. Im asymptoti Teil der Z(T,t)-Kurven ist dies
gleichbedeutend mit der Multiplikation der Z(T,t)-Werte mit
- d -dem Faktor expL-aV(T)_/.
Zur Bestimmung der Spektren aus den Meßdaten wurde ein Programm
geschrieben, welches die genannten Korrekturen ausführt.
VI.2.2 Numerische Auswertung zur Bestimmung der Zeitmomente
Nachdem die Auflösungskor~ektur zur Berücksichtigung der Flug-
zeitunsicherhelt ausgeführt ist, besteht die einzige weitere
Korrektur der Z(T,t)-Kurven zur Bestimmung der Zeitmomente in
einer Transformation des t-Meßstabs. Die folgenden angege-
benen Beziehungen zur Auswertung der Meßdaten gehen davon aus,
daß diese Transformation erfolgt ist. Damit vereinfachen sich
alle weiteren Gleichungen. In dem Auswerteprogramm zur Be-
stimmung der Zeitmomente wird die Transformat nicht explizit
durchgeführt, sondern die Zeitmomente werden um diesen Effekt
korrigiert. Wie man auch anschaulich zeigen kann, ist die Pa-
rallelverschiebung der Z(T,t)-Kurven wegen der Linearität der
Funktion F(t-t ') gleichbedeutend mit einer Verringerung des
ersten Zeitmoments um a = 2 Cd = Abstand zwischen der Neutro-v
nenextraktionsfläche am Moderator und dem Chopper, v = Ge-
schwindigkeit des Neutrons). Varianz einer on ist
ein Maß für die-Breite dieser Funktion ist damit unab-
hängig von Translationsoperationen.
Eine Bestimmung der Z tmomente t(T)




~O(T) = ~ ~(T,t)dt
0
0Cll
~l (T) = ~ t~(T,t)dt VI. 4
0
00
~2(T) = \ t2~(T,t)dt
0
Entsprechend der Definition der Auflösungsfunktion F(t-t')
für die verschiedenen Zeitbereiche t kann Z(T,t) durch fol-
gende Ausdrücke dargestellt werden:
t
Z(T,t) = \ (t-t').(T,t')dt'
e
t-~ i
Z(T,t) = \ (26-t+t').(T,t')dt'+ \ (t-t' ).(T,t')dt'6h~26
o i-~
t-A i
Z (T , t) =) (2 ~ - t +t I ) ~ (T , t ' ) d t '+ ) (t- t I ) ~ (T , t ' ) d t ' t~ 2 ~
-1:-1A t- 6.
Wenn ~(T,t) eine exponentielle t-Abhängigkeit gemäß:
~(T,t) = ~(T)e-a(T)t
zeigt, erhält man aus der dritten Gleichung VI.5:
VI. 5
__ (1_e:(T)6)2
Z(T,t) "" ~(T)e-a(T)t VI.6a
"'''') 1Der Faktor X7 wurde weggelassen, da er bei der Bestimmung
der Zeitmomente ohne Bedeutung ist.
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Damit erhält man aus VI.4:
Po
~ (T) = ~ ~(T,t)dt + B0
0
A
~ 1 (T) ) t~(T,t)dt + B (A + 1 VI.6= a (T) )
0
A
~ 2 (T) \ t2~(T,t)dt + B (A2 + 2 A 2= a (T) + a 2(T»
0
mit B = a(T)Z(T,A)
(l-ea (T) b) 2
Die Indizierung a = a(T) soll andeuten, daß jede Energie-
gruppe mit einem anderen a zerfallen kann. Wie die Abb. 11
und 12 zeigen, gehen die Z(T,t)-Kurven für Neutronen mit
thermischen Energien nach einer hinreichend langen Zeit
t = A in eine exponentielle t-Abhängigkeit über, entsprechend
der Tatsache eines exponentiellen Zerfalls jeder Energie-
gruppe. Die zweiten Glieder in den Ausdrücken für die ~n(T)
können damit berechnet werden. Es verbleibt noch die Be-
stimmung der Ausdrücke
PI
) tn~ (T,t)dt für n = 0, 1, 2
o
Setzt man A = Nb und betrachtet Z(T,nb) für n = 1, ••• N, so
erhält man aus den Gleichungen
AVI.5
N Gleichungen~ aus denen
eine Bestimmungsgleichung für ~ ~(T,t)dt und für )t~(T,t)dt
gewonnen werden kann. Man erhält: 0
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Nl.:l.. N+-1 (N+1)A
) 11> (T,t)dt = iI Z(T,"'lI.)- t ) L(N+1)1I.-~7~(T,t)dt VI. 7
0 "1='1
N~
N.D. N lN+1 )6
) t~(T,t)dt = L yZ (T, ('1/'+1) A) -N ~ L(N+1)1I.-~7~(T,t)dt VI.8
0 '1=1
N~
Die zweiten Terme in den Gleichungen VI.7 und VI.8 können
exakt berechnet werden, da N so gewählt wurde, daß Z(T,t)
und damit nach VI.6a auch ~(T,t) eine exponentielle Abhängig-
keit zeigen. Für Mischung 1 wurde N = 5 gewählt, entsprechend
einer Zeit t = 252,5 ~s. Für Mischung 2 war N = 6 entsprechend
t = 261,6 ~s. Damit war gewährleistet, daß alle Energiegruppen
einen exponentiellen Zerfall aufweisen.
Der Term t 211>(T,t)dt kann nicht direkt aus den Beziehungen
VI.5 gewonnen werden, sondern erst nach einer partiellen










Mit der Beziehung ( 11> (T,t)dt = [ <\1+1) ~Z(T,t)1 VI.9a
) at t=X-Yll. (s.Anhang
o " ....0 tJf' A3)
läßt sich auch die Bestimmung von ) t2~(T,t)dt auf die ~us­
o
wertung der gemessenen Z(T,t)-Kurven zurückführen.
o
Zur numerischen Auswertung der Z(T,t)-Kurven nach den Bezie-
hungen VI.7 bis VI.9 müssen für ein festes T die Z(T,t)-Werte
und deren Ableitungen~i.it'i:.' an den StützsteIlen t = 'I lI. be-
kannt sein.
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Die epithermischen Neutronenenergiegruppen zerfallen sehr
rasch, so daß Z(T,t) im wesentlichen durch F(t-t ') gegeben
ist. Abb.13 zeigt die gemessenen, untergrundkorrigierten
und quellintensitätsnormierten Meßwerte Z(T,t)*für einige
epithermische Energiegruppen für den 98% pH
2-Moderator.
Die Halbwertsbreitel:i von ~(t-tl) beträgt 43,6 llS. Z(T,t)
ist durch die erste der Gleichungen VI.5 gegeben. Da ~(T,t)
klein ist für t)l:i, kann diese Gleichung auch geschrieben
werden:
00 00
Z(T,t) ~ t)HT,t'ldt'-)t'HT,t'ldt' ~ A(Tl t - B(T)
o 0
VI.IO
d.h. es ergibt sich eine Gerade. Durch least-square-fit
ClO
wurde die Stei~ng A (T) = ~ ~ (T, t I ) dt I und der Achsenab-
schnitt B(T) = ~ t l ~ (T,t' )dt ' bestimmt. Daraus erhält man:
e
t(T) = B (T) = t (13)A(T) VI.IOa
Das zweite Zeitmoment wurde nach der aus Gleichung VI.9 fol-
genden einfacheren Beziehung für Tl< l:i bestimmt.
o
T.. ~
= 2 ) Z (T , t) d t - 2Tl Z (T , '\ ) +T ~ ~
I)
~(T,t)dt VI.II
Abb.l3 zeigt, daß die Z(T,t)-Kurven für kleine t eine positive
Krümmung haben und erst nach einiger Zeit eine lineare t-Ab-








*)Die Flugzeitauflösungskorrektur ist bereits ausgeführt.
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~
) t2~(T,t)dt ist gegeben durch 2
o
2
F (T) +B (T)
T A(T)
Damit erhält man für die Varianz T(E):
wobei F (T) die schraffierte Fläche
r
bedeutet.
)=T (E) ::: [2 F (T ) J1 / 2
~(T)
VL12
Zur Bestimmung der epithermischen Varianzwerte T(E) müssen
demnach Meßwerte mit geringer Zählrate Z(T,t) ausgewertet
werden. Außerdem geht der gekrümmte Verlauf von Z(T,t) über
t bereits für t) 25 ~s in einen linearen über. Der Wert von
F (T) ist demnach klein. Deshalb wurde zur Bestimmung von
t
T (E) eine Kontrollmessung im Intervall 0~t~30 ~s in äqui-
distanten t-Schritten der Schrittweite ~t = 4 ~s durchge-
führt. Die Quellneutronenimpulsbreite betrug 2 ~s. Diese
Kontrollmessungen wurden an einem 98% pH2-Moderator durchge-





VII.l Asymptotische und zeitabhängige Spektren
Wenn alle Neutronenenergiegruppen in einem Moderator einen
ei tl exponentiellen Zerfall aufweisen, bedeutet dies,
daß ein be energetischen Form der Spektren asympto-
tischer Zus stiert. Im Rahmen der Untersuchung der
Therma s igenschaften des flüssigen Wasserstoffs wurde
die Existenz e s asymptotischen Zustands an verschiedenen
Op-H 2 Mis experimentell und theoretisch Überprüft.
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Energiegruppen für den 77% pH2-Moderator. Wie Abb.15 zeigt,
ist etwa 250 us nach Einschuß der Quellneutronen die Ther-
malisierungsphase beendet. Es hat sich ein asymptotischer
Zustand gebildet, der mit der Abklingkonstanten l/a = 123 us
zerfällt. Eine Lebensdauermessung ergibt für Mischung 1 ab
ca. 160 us nach dem Einschuß der Quellneutronen einen expo-
nentiellen Zerfall tAbklingkonstanten l/a = 125 uso
Der gerechnete Wert für l/a ist in befriedigender Uberein-
stimmung mit dem gemessenen Wert. Aus der Berechnung des
zeitabhängigen Spektrums für Mischung 1 ergibt sich, daß
die mittlere Energie E(t) mit:
E (t) =
00
J E~ (E, t) dE
oe
) ~ (E, t) dE
1)
VII.1
180 us nach dem Einschuß der Quellneutronen nur noch 2,5%
über dem asymptotischen Wert liegt. Abb.16 zeigt den berech-
neten Zeitverlauf der mittleren Energie für den 77% pH2- und
einen 85% pH2-Moderator. Aufgetragen ist der Quotient E/2kT.
Er gibt die Abweichung der mittleren Energie von der eines
Maxwellspektrums M(E) an. Für den 85% PH2-Moderator ist die
Thermalisierungsphase erst ca. 350 us nach dem Einschuß der
Quellneutronen beendet. Die Messung eines asymptotischen
Spektrums ist dann aus Intensitätsgründen nicht mehr möglich.
Deshalb wurden die Messungen nur an Moderatoren mit pH2-Kon-
zentrationen <80% durchgeführt.
D Abb.l7 zeigt gemessene und berechnete senkrechte Aus-
flußspektren für die drei pH2-Konzentrationen 41%, 59\ und
66%. Zur besseren Ubersicht sind die Spektren in Abb.17 mit
willkürli faktoren multipliziert. Die Spek-
trums form al gemessenen Spektren weicht beträchtlich von
einer Maxwel teilung ab. Zum Vergleich zeigt Abb.17 eine
Maxwel i T = 20,4oK. Durch bevorzugte Energie-
gewinnprozesse (Rotationsübergang 1~0, d.h. Ubergang eines
Ortho- in ein Para-Molekül) liegt die mittlere Energie der
Spektren beträchtlich
bei T = 20,4oK. Dabei
Neutronen durch Aufwärtss
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Ene ie E = kT:::: 1,76
bevor n tis
in das um
14,7 meV gestreut. Die Form der von
der OP-Zusammensetzung. Ihre ie wächst mit
steigender oH2- , entsprechend e Zunahme
der Energiegewinnprozesse .
• 18 ze aus gemessenen Ausf
spektren (R,E,l) tt a Funkt
der Ortho-Konzentration. D durchgezogene Kurve 1 ist zur
besseren Ubersicht an die Meßwerte zeichneri angepaßt.
Kurve 2 zei den Verl der in Diffusionsnäherung
neten mittleren Energie. Kurven zeigen dieselbe Ab-
hängigkeit von der OH 2-Kon . Wegen Ene
hängigkeit der Transportweglänge sind Ausf
stets heißer als Spektren aus der Moderatormitte (Mi
Problem L47,4§!>. Die Flußhärtung ergibt sich als mitt r
Abstand der beiden Kurven zu ca. 18%. Sie li damit in














Zur Berechnung der asymptotischen Ausflußspektren in Zylinder-
geometrie wurde der THERMOS-Code verwendet, siehe Kapitel 111.2.
Die Berechnung erfordert eine Behandlung der winkelabh~ngigen
Transportgleichung. Dazu wurde die in THERMOS berechnete iso-
trope orts- und energieabhängige Stoßdichte
~
P(x,E) = ~ I:o(E4E)~(E'x)dE'
o
in die winkelabhängige Integralgleichung eingeführt. ~1an erhält
für ~ = 1 (senkrechte Ausflußrichtung) am Rand des Moderators:
1(
F+(R,E,lJ=l) = ) Perl ,E)expL=I:t(E)1 R-r'L7dr'
o
VII.2
Die Ubereinstimmung der gemessenen und berechneten senkrechten
asymptotischen Ausflußspektren ist, wie man aus den Abb.14 und
17 ersieht, gut. Da die Spektrums form stark von einer Maxwell-
verteilung abweicht, diese Abweichung aber eine Folge der Streu-
eigenschaften des Ortho-H2-Moleküls ist, hängen die gerechneten
Spektren empfindlich von der Güte der verwendeten Streukerne ab.
Abb.19 zeigt einen Vergleich von gerechneten Spektren mit einem
gemessenen Spektrum für eine Parakonzentration von 52%. Als
Streukerne wurden der Gaskern Ll§7 und der nach Gleichung 11.15
aus einer Phononenfrequenzverteilung peS) berechnete Streukern
in po-Näherung verwendet. Wie Abb.19 zeigt, überschätzt das
Gasmodell die Thermalisierungseigenschaften der H2-Moleküle.
Da in diesem Modell das Molekül unbehinderte Translationsbe-
wegungen ausführen kann, kann ein Neutron bei jedem Stoß Energie
an das Molekül übertragen.
Die Tabel 4 zeigt schließlich die durch Mittelung über be-
rechnete asymptotische Spektren (für B2=O) ermittelten Neu-
tronentransportweglängen At r in flüsSig~ Wasserstoff in Ab-







o Eo (E) + La (E) - L1 (E)r ~as(E)dE
o
VII. 3
% pH2 33 38 47 62 66 72 85 90 95 98
At r 0,868 0,926 1,05 1,378 1,5 1,75 2,75 3,54 5,18
7,1
(cm)
Es gibt leider keine experimentellen Daten über Transport- und
Diffusionslängen in Wasserstoff, so daß die Güte der in Tabelle
2 angegebenen Daten nicht überprüft werden kann.
VII.2 Die Zeitmomente
Die Abb.20 und en das erste Zeitmoment t(E) und die
Varianz ,(E) ::: - t(E)2 für die beiden OPH 2-Mischungen
77% pH2 und 98% pH2• Die Punkte geben die Ergebnisse der
Messung, die durchgezogene Linie den gerechneten Verlauf
wieder. Zur Berechnung der Zeitmomente wurden die Streu-
kerne für flüssigen Wasserstoff in Po-Näherung behandelt.
Die Grenzenergie wurde bei E ::: 1,5 eV angenommen. Die Rech-g
nung startet demnach mit dem bei Eg ::: 1,5 eV vorgegebenen
zeitabhängigen Fluß ~(Eg,t), wobei die Zeitabhängigkeit als
ö-Funktion um t .::: 0 angenommen wird. In Wirklichkeit müssen
die 14 MeV-Quellneutronen durch Stoßprozesse abgebremst
werden, d.h. die in der Rechnung benutzte 1,5 eV-Ausgangs-
verteilung besitzt eine zeitliche Verteilung P(t) mit end-
licher Breite. Dann ist die zeitliche Verteilung ~(t) des
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thermischen Neutronenpulses gegeben als:
~
~(t) = ) dTG(t-T)P(T)
-~
VII.3
G(t) ist die Zeitverteilung des thermischen Neutronenpulses
bei ö-förmiger Ausgangsverteilung P(t). Aus VII.3 folgt, daß
das erste Zeitmoment und die Varianz der gefalteten Funktion









t p berechnet sich bei der Bremsung von Neutronen an freien
ruhenden Kernen zu t p = ~ ~ 2 ~s für E = 1,5 eV für
-- oVg 2g 3
Wasserstoff L2/. Analog erhalt man für T p = (E
OVg)2
.
Die Zeitmomente (Index G) sind damit gemäß VII.4 zu korrigieren.
Diskussion der Zeitmomentmeßergebnisse für Mischung 1 (Abb.20):
Für Energien E>40 meV zeigen sowohl die Varianz als auch das
erste Zeitmoment einen ~-verlauf, wie er aus Berechnungen des
zeitabhängigen Flusses L~7 bei Annahme eines unendlichen Mediums
und eines energieunabhängigen Streuquerschnitts zu erwarten ist.
Die Werte für t(E) und T(E) sind in dem betrachteten Energie-
gebiet klein und proportional zur Stoßzeit ts~ E~V mit
Eo = energieunabhängiger Streuquerschnitt (20,3 barn).
Im Energiegebiet um 40 meV geht der Bremsprozeß in einen Ther-
malisierungsprozeß über. Dies erkennt man an dem steilen An-
stieg der t(E)- und T(E)-Werte. Dabei liegen die Varianzwerte
über den t(E)-Werten entsprechend der Tatsache, daß der expo-






. Das Energiegebiet, in dem Therma-
am werden, 1 als Fo der
Energiegewinnnrn7 sse s der
langsamen Neutronen Rotationsübergang 1 ) in
einem Bereich, in dem für einen Moderator, der Prinzip
des detaillierten Glei~hNO'Michts erfüllt,
dominieren sollten.
Im Energiegebiet E< 10 meV errei die Varianz einen ange-
t konstanten Wert, 1 des ther-
(1
malisierten s ist von Ab-
sorptions- und den Therma s e ten des Modera-
tors abhängt. teE) ze auch in diesem Energiegebiet einen
energieabhängigen Verlauf, der dadurch zus kommt, daß
sich ein Gleichgewichtszustand die langsamen Neutronen
erst nach längeren Verweilzeiten im Moderator e teIlt.
Die berechneten teE) und T(E)-Werte geben den energieab-
hängigen Verlauf der gemessenen Werte befri gend wieder.
Allerdings überschätzt die Rechnung den Beginn der Ther-
malisierungsphase. Dies ist nicht auf einen Feh im ver-
wendeten Streukern zurückzuführen. Testrechnungen an H20,
die mit dem Haywood-Streukern L421 durchgeführt wurden,
zeigen diesen Effekt ebenfalls. Weiterhin zeigen die Rechen-
ergebnisse eine starke Ortsabhängigkeit der thermischen
t(E)-Werte. teE) steigt um ca. 20% an bei Ubergang von der
Moderatoroberfläche zur Moderatormitte.
Eine Berechnung der Zeitmomente für einen in axialer Richtung
unendlich ausgedehnten Zylinder reduziert diese Orts abhängig-
keit auf ca. 10%. Der Radius des unendli Zylinders wurde
aus der Bed , daß geometrische Buck1 r beide
Zylinder gleich sein soll, zu 6,1 cm bestimmt. Dabei wurde
Gültigkeit der Extrapolationslängenbeziehung d = 0,71 ~tr
angenommen. ~tr wurde der Tabel 4 entnommen. Als Ergebnis
dieser Rechnung erhöhen s sowohl die t(E)-Werte s auch
d Var für E< 20 meV um ca . 13% gegenüber
den Werten den lichen i . Damit stimmen jetzt
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die t(E)-Werte mit den Meßwerten überein, wMhrend die
gerechneten Varianzwerte um 13% zu hoch liegen.
Diskussion Zeitmomentmeßergebnisse für Mischung 2 (Abb.21)
Für den 98% pH2-Moderator zeigen t(E) und t(E) einen Mhnlichen
Ver mit der Energie. Da eine asymptotische Verteilung nicht
existiert (jede Energiegruppe zeigt einen andersartigen Zerfall) ,
wird die Varianz t(E) im thermischen Bereich keinen konstanten
Wert • Durch den scharfen Abfall des Streuquerschnitts
Energien< 30 meV wird nur eine unvollstMndige Thermali-
sierung erreicht. Deshalb ist der Ubergang von der Brems- in
die Thermalisierungsphase nur schwach ausgebildet. t(E) und
t(E) werden, nachdem das Neutron die Thermalisierungsphase
durchlaufen hat (E< 15 meV) durch die Flugzeit im Moderator
bestimmt und damit wieder proportional zu 1v·
Ein i-verlauf von t(E) bringt bei TOF-Experimenten gegenüber
einem konstanten t(E) keine Verschlechterung der TOF-Möglich-
keiten. Da die Fluglänge L stets nach den Bedürfnissen der
Energieauflösung gewMhlt wird, erhält man für ein konstantes
t(E) mit abnehmender Energie eine besser werdende Energieauf-
lösung gemäß: l'1i "'J E v, die nur die Jl1öglichkei t einer
Kanalzusammenfassung zur Verbesserung der Statistik ermöglicht.
Dagegen bedeutet ein I-Verlauf von t(E) eine konstante Ener-
v
gieauflösung.
Die berechneten t(E)- und t(E)-Werte geben den gemessenen Ver-
lauf befriedigend wieder. D Rechnung überschätzt die Varianz-
werte im Thermalis iet, bleibt aber im gesamten Ener-
eDere1ch innerha der experimentellen Fehlergrenzen.
Fehle sion der Z tmomentmessungen
Neutronenverweilzeiten im Moderator sind aus folgenden
uns r:
1) Der Chopperöffnungszeitpunkt kann nur auf ± 0,5 ~s genau
bestimmt werden. 0,5 us bedeutet bei einer Chopperdrehzahl
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von 12600 U/min eine Ortsunsicherhe von 0,11 mm.
Daraus folgt, daß der Chopperschlitz und die Strahlblenden-
schlitze sorgfältig zentriert sehr s gearbeitet
sein müssen.
2) Die Koinzidenzprüfung erlaubt ebenfal




3) Der Quellimpuls eine endliche te, im Bereich
von 2 lAS bis 10 lAS vari wurde. Dabei die Ver-
weilzeit stets von dem Ze ttelpunkt des Quellimpulses
gemessen.
Aus Punkt 1) und 2) folgt, ß die Verweilzeiten auf ± 1 lAS
genau sind. Diese Zeitunsicherheit kann i der Bestimmung
der Zeitmomente im thermischen Bereich vernachlässigt werden.
Sie muß aber im epithermischen Bereich berücksichtigt werden.
In die Bestimmung von t(E) nach Gleichung VI.10a geht die
Zeitunsicherheit voll ein, da der Achsenabschnitt der Geraden
i einer Zeitunsicherheit von ± 1 lJS nur im Bereich B(T)±A(T)
bestimmt werden kann.
Auf Grund der anschaulichen Deutung der Bestimmung der epi-
thermischen Varianz (Gleichung VI.12) folgt, daß durch die
. Zeitunsicherheit von ± 1 us verbunden mit den statistischen
Feh auf Grund der geringen Zählrate Unsicherheiten bei
der graphischen Bestimmung der Fläche F von bis zu ± 60%
T
möglich sind. Dies bedeutet aber Fehler in Varianzwerten
von ± 30%.
. Die in der
T(E)-Werten
1 für





von t(E) und ,(E) für Mi~~uu.HY
meV der Beitrag zu t 1 (T)
exponentiell mit
125 lJS zerfallenden Teil von
durch Fit e













sind durch die statistischen Fehler der Meßdaten bedingt.
Durch Meßzeiten wurden diese unter 10% gehalten.
Im Zwischengebiet (Ubergang von der Brems- in die Therma-
1is se) konnte aus Intensitätsgründen für die
mi t E> 23 meV ein exponentieller Zerfall der
Z T,t -Kurven nicht nachgewiesen werden (vg1. Kurve 1 der
Abb. 11). Die Messungen asymptotischer Spektren und die Be-
re des zeitabhängigen Flusses bestätigen die Existenz
dieses Zer 11s. Die tudenwerte Z(T,t) bei t = 252,5 ~s
wurden aus der hochenergetischen Form der asymptotischen
Spektren (sie kann, wie Abb.l7 zeigt, durch einen ~1axwe11­
verlauf bei der Temperatur T = 360K dargestellt werden) be-
rechnet. Mit diesen Werten und der asymptotischen Zerfalls-
konstanten 1 = 125 ~s wurden die Beiträge zu den Zeitmomenten
Cl
im Energieg-ebiet 23 meV~ E ~ 35 meV berechnet. Für höhere Neu-
tronenenergien ist der exponentiell abklingende Teil der
Z(T,t)-Kurve ohne Belang, da die Neutronen-Intensität bei
Erreichen des asymptotischen Zustands vernachlässigbar klein
ist.
In dem 98% 2-Moderator existiert keine asymptotische Ver-
tei deshalb sind die Beiträge der Z(T,t)-Werte zu teE)
,CE) t> 328 us nicht genau bekannt. Unter der Annahme,
daß jede iegruppe t>6~ = 261,6 us exponentiell zer-
fällt, diese Beiträge aus den gemessenen Z(T,t)-Kurven
ermittelt werden. Dazu wird die Amplitude Z(T,66) und die
1
Zer llskonstante a'T) Fit einer Exponentialfunktion
an die Meßwerte für t~ 261,6 ~s bestimmt. Dies ergibt eine
Abs ung nach unten hin, denn die Zeitabhängigkeit der
Z(T,t)-Werte kann große t nur schwächer werden, entsprechend
!-Werte. Da andererseits die Intensität
Cl
Zer llskonstante klein ist (z.B. Kurve
No. 2, 3, 4, und 5 in Abb.12), bereits bei t = 300 us gering
ist, wird sich eine Änderung von Cl~T) für t> 300 us in den t (E)-
und T E)-Werten nur bemerkbar machen. So erhöht sich z.B.
E = 5 3 meV teE) unter der Annahme, daß der im Intervall
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250 u s ~ t ~ 300 lJS an die Meßwerte angepasste ~-wert
t). 300 lAS in den Hert .!. = 90 lJS übergeht um ca , 4%.
Cl
T(E) erhöht sich unter denselben Annahmen um ca. 11,6%.
VII.3 Stationäre Ausflußspektren
Bei bekannten Z(T,t) kann nach Glei VI.7 das stationäre
Spektrum ~ (T) berechnet ist eine einfache Kon-o
trolle der Meßmethode zur Bestimmung Zeitmomente
systematische Fehler möglich. Die nach Glei VI.7 berech-
neten stationären Ausflußspektren für die Mischungen 1 und 2
wurden mit direkt gemessenen verg . Dabei keine
systematischen Abweichungen 1 werden. Die Uber-
einstimmung lag im gesamten Energiegebiet im Rahmen der Meß-
genauigkeit, d.h. innerhalb weniger Prozent.
derchen Interpretat
TrarIS~)o:rtpr'o2:esse in Wasserstoff be-
Stationäre Spektren sind zur anschau
Therma sierungs- und
sonders geeignet. Abb.22 ze an f sigem Wasserstoff
für verschiedene opH 2-Mischungen gemessenen Spektren, normiert
auf die gleiche Quellneutronenintensität.
Im Ausfluß zeigt das 98% pH2-Spektrum eine um bis zu 45%
höhere Intensität im thermischen Energiegebiet als die op-
H2-Spektren. Der maximale Intensitätsunterschied ergibt sich
zwischen dem 98% pH2 und 33% pH2 Spektrum. ser Inten-
sitätsunterschied ist e Fo Streuquers ittverlaufs
des pH2-Moleküls. Der Wert von os-para Ilt unterhalb von
ca. 20 meV auf wenige barn ab 1. die Abb.3 und 4).
Dadurch wird der pH2-Moderator Neutrenen mit ien E <
20 meV transparent. Zur Intensität des Ausflußspektrums bei
der Energie E tragen Neutronen bei, einen zten Stoß
einer Schichtdicke von e At r erreicht
den 98% 2-Moderator die Grö des
radius, so daß das ganze zum Ausfluß
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D thermische form weicht stark von einer Maxwell-
verteilung ab, da die Neutronen wegen der nur wenige At r be-
Gefäßdimension nicht mit dem Moderator ins Gleich-
kommen können. Demz Ige ist die thermische Spek-
trumsform den 98% -Moderator von den Gefäßdimensionen
abhängig. Sie bei verschwindender Leckage (B 2 = 0) für
einen reinen pH
2
in eine Maxwellverteilung übergehen.
Die opH 2-Ausf tren zeigen im Energiegebiet unterhalb
20 meV einen inzipiell ähnlichen Verlauf mit der Energie
das pH2- . D von e i.nem jtexwe Ll.ve r Lauf deutlich
abweichende Form ist eine Folge der Thermali-
sierungseigenschaften des Ortho H2-Moleküls. Die thermische
Spektrumsform im Bereich von 33% pH2 bis 92% ist unabhängig
von der para-Konzentration im Gegensatz zu der Form der asymp-
totischen Spektren. Dies deutet darauf hin, daß im thermischen
Energiegebiet kein ichgewichtszustand erreicht werden kann,
weil die Ausflußwahrscheinlichkeit eines Neutrons, welches
einen Energiegewinnprozeß durchlaufen hat, größer ist als die
Wahrscheinlichkeit, daß das Neutron)durch eine anschließende
Wechselwi mit den Phononen des Gitters)mit dem Moderator
ins Gleichgewicht kommen kann.
Im epithermischen Energiegebiet zeigen die Spektren einen Ver-
lauf, der von der Ortho-Konzentration abhängt. So zeigt das
98% pH2- gegenüber dem 33% pH2-Spektrum eine deutliche
Absenkung im t 35 meV< E ( 120 mev , Diese Unter-
schiede lassen sich aus Verlauf der Teilquerschnitte für
das Ortho- und das Para-Molekül erklären (vgl. Abb.5a und Sb).
Der Tei chnitt 1 = 2 ist für das PH2-MolekÜl~groß, d.h.
e scheinlichkeit ine tische Prozesse, bei denen
des pH2-Moleküls Energie
die Neutronen bevorzugt aus
t herausgestreut. Für das Ortho-
Neutron
dem
Molekül ist Tei t für 1 = 3 für EnergienE(120 meV
kleiner s t = 2 Teilquerschnitt, demnach ist die Wahr-




giegebiet durch Ortho-Para-Ubergänge klein. Der Hauptbeitrag
zum Streuquerschnitt des Ortho-Moleküls kommt vom Teilquer-
schnitt 1 = 2. Damit wird das epithermische Neutron im we-
sentlichen durch elastische Prozesse gebremst, so daß die
Spektrumsform den bekannten Verlauf (proportional k) zeigen
sollte.
Abb.23 zeigt die mit dem THERMOS-Code Gle 111.4
berechneten senkrechten Ausflußspektren für den 77% pH2-
Moderator für zwei verschiedene Streukernmodelle. Kurve 1
wurde für ein Wasserstoffgas gerechnet. Der Kurve 2 liegt
das realistische, in dieser Arbeit entworfene Streukern-
modell für die Flüssigkeit zugrunde. Die thermische Spektrums-
form wird von Kurve 2 befriedigend wiedergegeben. Die Rechnung
überschätzt die Intensität des thermischen Spektrums aus fol-
genden Gründen:
1) Für Energien E ) 100 meV wird das Gasmodell zur Streukern-
berechnung verwendet. Dieses Modell überschätzt die Ab-
wärtsstreueigenschaften des flüssigen Wasserstoffs.
2) Die Winkelabhängigkeit des verwendeten Streukerns wird in
Po-Näherung (isot~ope Näherung) approximiert. Diese Näherung
vermag die Spektrumshärtung des stationären Ausflußspektrums
nicht exakt wiederzugeben, wie in L4§/ für einen H20-Moderator
gezeigt wird.
Kurve 1 ergibt auch im thermischen Ene~giegebiet keine gute
Ubereinstimmung mit dem gemessenen Spektrum. Das Gasmodell
überschätzt offensichtlich die Thermalisierungseigenschaften
der Flüssigkeit.
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Die vorliegende Arbeit chreibt Untersuchungen zur Neutronen-
thermalisierung in flüss Ortho-Para-Wasserstoffgemischen
der Temperatur T = 20,4 Untersucht wurden für mehrere OP-
H2-Mischungen im Bereich 33% pH2 bis 98% pH2 stationäre und
asymptotische Spektren. Außerdem wurde das erste Zeitmoment
t(E) und die Var T(E) für eine 77% und eine 98% pH2-Mischung
experimentell bestimmt.
Es zeigte sich, daß auf Grund der verschiedenartigen neutronen-
physikalischen Eigenschaften des Ortho- und des Para-H2-~1ole­
küls deutliche Unterschiede in den Thermalisierungseigenschaften
der beiden Moleküle feststellbar sind. Insbesondere ergab sich
neben dem Nachweis der Existenz eines asymptotischen Zustandes
in Ortho-Para-Mischungen eine Abhängigkeit der asymptotischen
Spektrums form von der Ortho-Konzentration. Mit steigender Ortho-
Konzentration steigt auch die mittlere Energie der Spektren,
d.h. der Anteil der "hochenergetischen" Neutronen nimmt zu.
Dies ist auf das Auftreten von Spinumklapp-Prozessen, hervor-
gerufen durch die spinabhängige Neutron-Proton-Wechselwirkung,
zurückzuführen. D se inelastischen Prozesse stellen Energie-
gewinnprozesse dar, bei denen das niederenergetische Neutron
den Energiebetrag ~E = 14,74 meV gewinnt.
Die Form des thermischen Teils der stationären Spektren ist
dagegen Ortho-Konzentrationen ) 10% unabhängig von der OP-
Konzentration Sie weicht allerdings ebenso wie die Form der
asymptotischen Spektren stark von einer Maxwellverteilung ab.
Zur sehen I der experimentellen Resultate
ist E (E I~ E) nötig. Dabei konnteo
ein exist zur Berechnung des doppelt-
differentiellen S s tts d 2a d€ verwendet werden.
In diesem Programm wird der Translationsanteil von d 2a/dndE
in Gasnäherung behandelt. Diese Näherung ist, wie in der vor-
liegenden Arbeit gezeigt wurde, nicht geeignet zur Beschreibung
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der Thermalisierung in flüssigem Wasserstoff. Deshalb wurde
das Translationsmodell durch ein realistischeres Modell zur
Beschreibung der Dynamik der Flüssigkeit ersetzt.
Die mit diesem Modell berechneten stationären und asymptotischen
Spektren sind in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Spek-
tren. Dabei wurde zur Berechnung der stationären und der asymp-
totischen Spektren das THER~OS-Programmverwendet. Die zeitab-
hängigen theoretischen Untersuchungen wurden im Rahmen der
Diffusionsnäherung nach der Methode der infinitesimalen Zeit-
schritte durchgeführt. Zur Berechnung der Zeitmomente wurde
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A N H A N G
A 1 Auflösungskorrektur zur Bestimmung der Zeitmomente
Durch die endliche Choppperöffnungszeit wird die vom Zeit-
punkt der Chopperöffnung an gemessene Flugzeit Tunsicher.
Eine weitere Unsicherheit in der gemessenen Flugzeit T er-
gibt sich aus der endlichen Breite der zur Zeitmessung ver-
wendeten Zeitkanäle. Die endliche Chopperöffnung bewirkt
aber auch eine zeitliche Mittelung der zeitabhängigen Form




) \Z(T,t) = F(t-t')dt' R(u)4>(T-u,t')du All sieheGl. IV.6
-~
-04
Da beide Faltungen auf verschiedene Variablen wirken, können
sie unabhängig voneinander ausgeführt werden. Mit der Defini-
tion
oe
Zl (T,t) = ) R(u)4>(T-u,t)du
-C>O
erhält man aus All:
"i (T,t) = 1F(t-t')Zl(T,t')dt'
-00.
1) Bestimmung von Zl (T,t) :
Die Auflösungs R(u) setzt sich aus einer Rechtecks-
funktion der Z tbreite ~tl (~tl = ~reite des Zeitkanals) und
aus einer F zusammen, deren Breite für t ~ 26. t-abhängig
ist deren Verlauf als Funktion von u durch F(u) gegeben ist.
Die gesamte Halbwertsbreite beider Auflösungsfunktionen sei t 1.
A2
Da t l «'T kann ~ (T, t) um T-t l in eine Taylorreihe 'entwickelt
werden. Die Entwicklung wird nach dem dritten Glied abge-
brochen. Man erhält für ZI(T,t):
~




Da t l so gewählt wurde, daß: t l = _LUR(U)dU folgt, daß das
in (tl-u) lineare Glied verschwindet, d.h. durch Transforma-
tion der Flugzeit, die von der Mitte der A~flösungsfunktion
00 '
an gewählt wird, verschwindet das Glied ! (tl-U)R(u)du.
-00
Al2 wird in All eingesetzt. Man erhält:
"" ~\ (T d2~-t t)







Damit erhält man aus A13:
d2""Z(T t)=Z(T t)- Z(T,t)
, r '"\ 2
.dT
00 00





Eine einfache Abschätzung von A2 (t ) ergibt sich, wenn man
R(u) eine Rechteckfunktion mit für t{2~ t-abhängiger
Breite annimmt. Dies bedeutet eine Abschätzung nach oben.
Dann erhä man für A2 (t ) :
~t2 A 2__1 + u
3 '6 t ~ 2~
A17
und entsprechend für tl(t):
t ~ 2~
A18
Mit A16 erhält man schließlich aus AIS:
04)
= ~ F(t-t')~(T-tl,t')dt' A19
-dtJ
D gemessenen Z(T,t)-Werte werden gemäß Gleichung A19 einer
lösungskorrektur zur Berücksichtigung der Flugzeitunsicher-
heit unterworfen. Anschließend werden dann die korrigierten
Werte Z ,t) zur Bestimmung der Zeitmomente ausgewertet.
A4
Die Auflösungskorrektur betrug weniger als 5% und lag damit
stets größenordnungsmäßig im Rahmen der statistischen Fehler-
grenzen.
A 2 Auflösungskorrektur zur Bestimmung des asymptotischen
Spektrums
Zur Ableitung der Beziehung VI. 3 für t~ 2t. (asymptotisches
Spektrum) dient Gleichung All als Startgleichung. R(u) ist
jetzt identisch mit F(u)( u = t-t') und gegeben durch die
auf I normierte Chopperauflösungsfunktion.
Damit erhält man nach Ausführung der Laufzeit~uflösungs­
korrektur:
A21
Dabei sind A2 und t l durch die Gleichungen Al? bzw. Al8 für
t). 2t. definiert.
Wenn das Neutronenfeld einen asymptotischen Zustand erreicht
hat, ist ~(T,t) darstellbar als:
ql(T,t)









A 3 Beziehung zwischen ~(T,t) und Z(T,t)








t f li A31
Aus der zweiten Gleichung VI.5 erhält man durch Ableiten




~_;:. t:: -b t-Ä
= - ~ '(T,t')dt'+ \'(T,t')dt'=\'(T,t'ldt'-Z ~ '(T,t')dt'







Analog erhält man aus der 3. Gleichung VI.5 durch Ableiten





j ~ (T,t' )dt ' =
-b-l:l
t-~
~~ ~(T,t')dt'-3 ) ~(T,t')dt'
0 0
aZ(T,t)





~ - ) '(T,t')dt' +
t,-k
i




Durch sukzessives Anwenden von A33 erhält man schließlich:
X n
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Abb.9 Zeitlicher Verlauf der natürlichen Ortho-Para-Konversion
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Abb.l3 Zeitver f der mit der Flugzel lösung3korrektur
versehenen ~eßwerte Z ,tl ein ~pithermische Enerqie-
















1\bb.14 Asymptotisches senkrechtes Ausflut!soektrum fi\r 72\ pH 2 fUr
verschiedene Neutronenverweilzeiten 1~ ~oderator
Die Punkte geben die '1eß~erte, die durchqezogenen Linien





Abb.15 In Diffusionsn~herung berechneter Zeitverlauf einiger ther-


























~bb.16 In Diffusionsn~herunqberechneter Zeitverlauf der mitt ren
ie fUr einen 17' und einen 85' PH2-~oderator
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Abb.l7 ~svmptotische senkrechte Ausflu~spektren für verschiedene
0P-H2-Mischungen. ryie Punkte geben die ~eßwerte, die durch-
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Abb.20 Erstes Zeitmoment teE) und Varianz T(E) fiir den 77% p"2-Moderator
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